
 

 

Diagnostics, Resource and Mechanics of materials and structures 

Issue 4, 2021 

http://dream-journal.org ISSN 2410-9908 
 

6 

 

 

Vykhodets V. B., Kurennykh T. E. In-situ nuclear reaction analysis // Diagnostics, Resource and Mechanics of materials  

and structures. – 2021. – Iss. 4. – P. 6–14. – DOI: 10.17804/2410-9908.2021.4.006-014. 

 

Received: 20.06.2021 

Revised: 20.08.2021 

Accepted: 27.08.2021 

DOI: 10.17804/2410-9908.2021.4.006-014 

IN-SITU NUCLEAR REACTION ANALYSIS 

V. B. Vykhodets
a)

, T. E. Kurennykh
b)*

 

M.N. Miheev Institute of Metal Physics, Ural Branch of the Russian Academy of Sciences,  

18, S. Kovalevskoy St., Ekaterinburg, 620137, Russian Federation 

a)
 http://orcid.org/0000-0001-9522-9147;  

b)
 http://orcid.org/0000-0001-9859-3374 

*Corresponding author: E-mail: kurennykh@imp.uran.ru 

Address for correspondence: 18, S. ul. Kovalevskoy, Ekaterinburg, 620990, Ekaterinburg, Russian Federation  

Tel.: +7 (343) 378 38 46 

The principles of in-situ nuclear reaction techniques and the need for them in various fields 

of scientific research are considered; several examples of the application of these techniques are 

given. It is shown that the techniques of in-situ nuclear reactions are effective in studying the diffu-

sion of deuterium in metals at temperatures below room temperature, the diffusion of deuterium in 

proton-conducting oxides, the quantum diffusion of deuterium in metals at cryogenic temperatures, 

and the chemical composition of oxide nanopowders when they are heated in vacuum. Promising 

applications of nuclear reaction techniques in situ are formulated. 
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Рассмотрены принципы методик ядерных реакций in situ, потребность в них в различ-

ных областях научных исследований и приведены несколько примеров применения этих ме-

тодик. Показано, что методики ядерных реакций in situ эффективны при исследовании диф-

фузии дейтерия в металлах при температурах ниже комнатной, диффузии дейтерия в про-

тонпроводящих оксидах, квантовой диффузии дейтерия в металлах при криогенных темпера-

турах и химического состава оксидных нанопорошков при их нагреве в вакууме. Сформули-

рованы перспективные направления использования методик ядерных реакций in situ. 

Ключевые слова: метод ядерных реакций, дейтерий, металл, оксид, нанопорошок. 

1. Введение 

Первые исследования с помощью метода ядерных реакций (NRA) были выполнены в 

середине прошлого века. NRA получил широкое распространение и в течение нескольких 

десятков лет является одним из самых эффективных прямых методов определения концен-

траций изотопов легких элементов в твердых телах, их концентрационных профилей в об-

разцах, применялся при исследовании диффузии легких элементов в твердых телах, хими-

ческого состава тонких пленок и покрытий и в других областях физики, химии и материа-

ловедения. Метод NRA предполагает облучение образцов на ускорителе и регистрацию 

продуктов ядерных реакций, протекающих во время облучения, между ускоренными ча-

стицами и содержащимися в образцах атомами легких элементов. Примерами таких реак-

ций являются 
18

О(p,)
15

N и 
16

O(d,p1)
17

. Oни иллюстрируют изотопную чувствительность 

методики. Наиболее часто в исследованиях с помощью NRA используют протоны и дей-

троны с энергиями до нескольких МэВ и регистрируют протоны и -частицы также с энер-

гиями до нескольких МэВ.  

Метод нашел широкое применение, поскольку его преимуществами были изотопная 

чувствительность, высокая точность при измерении концентраций легких элементов, высо-

кая чувствительность при измерении низких концентраций (до 10
–3

 ат. %,), возможность из-

мерения концентрационных профилей изотопов без разрушения образца с разрешением по 

глубине от 0,1 мкм до глубины в образце около 2 мкм, локальность измерений по поверхно-

сти образца на уровне 0,1 мм, абсолютный характер измерений концентраций (это обуслов-

лено тем, что сечения ядерных реакций являются их фундаментальными характеристиками). 

Распространению NRA способствовало несколько обстоятельств. Во-первых, атомы легких 

элементов даже при очень низких концентрациях сильно влияют на свойство металлов, они 

входят в качестве основных компонентов в состав оксидов, нитридов, карбидов и других со-

http://orcid.org/0000-0001-9522-9147
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единений. Во-вторых, измерение концентраций легких элементов было большой проблемой 

для существующих методов исследования элементного и изотопного состава твердых тел, до-

полнительно к этому для легких элементов практически отсутствуют радиоактивные изотопы 

с характеристиками, приемлемыми для диффузионных исследований. Научно-методической 

базой методики NRA являются многочисленные результаты по сечениям ядерных реакций, 

тормозным способностям элементов, длинам пробега ускоренных ионов в материалах и другая 

информация [1, 2]  

Среди важных результатов, полученных с помощью NRA, можно отметить данные по 

коэффициентам диффузии атомов легких элементов в металлах и оксидах, составу пленок и 

покрытий, металлургии титановых сплавов, синтезу оксидных нанопорошков и др. [3–8]. 

Основным конкурентом методики NRA в течение многих лет была вторичная ионная масс-

спектрометрия.  

В последние годы прогресс в применении некоторых методик в измерении концен-

траций легких элементов в твердых телах был значительным. Прежде всего нужно отметить 

появление спектральных приборов компании LECO, с помощью которых концентрации кис-

лорода, водорода и азота в твердых телах могут быть определены с чувствительностью до 

10
–6

 ат. %, что на несколько порядков превосходит возможности NRA. В то же время пре-

имуществами NRA перед спектрометрами LECO остаются изотопная чувствительность и 

высокая локальность измерений по поверхности и глубине в образце. Отметим, что в прибо-

рах LECO необходимая масса образца для анализа составляет 1 г. В последнее время вырос 

интерес к разработке материалов для литийсодержащих аккумуляторов и NRA применяется 

в этих исследованиях, поскольку превосходит возможности других методик для измерения 

концентраций лития. В данном случае речь идет не о прогрессе в использовании NRA, а о ее 

традиционном применении. Новым же подходом, который имел место при развитии методик 

NRA, является их использование в режиме in situ, и настоящая работа ориентирована на ана-

лиз первых результатов в этом направлении.  

2. Причины для применения методик NRA in situ 

В нескольких работах последних лет обозначились новые тенденции в развитии мето-

да NRA. Они направлены на проведение измерения концентрационных профилей изотопов 

легких элементов непосредственно во время процесса – предмета научного исследования. 

Это может быть, например измерение концентрационных профилей атомов во время диффу-

зии или в процессе формирования тех или иных сегрегаций или определение состава образца 

по легким элементам при протекании фазовых превращений. Существует несколько объек-

тивных причин для применения методик NRA in situ, приведем несколько примеров.  

Для атомов самого легкого элемента водорода для некоторых типов твердых тел, в 

частности протонпроводящих оксидов, характерны высокие значения коэффициентов диф-

фузии водорода даже при комнатной температуре. По этой причине для таких случаев не 

приемлемы традиционные постановки диффузионных экспериментов, при которых диффу-

зионные отжиги образцов проводят при высоких или повышенных температурах, а измере-

ние концентрационных профилей – при комнатной температуре. В связи с этим в протонпро-

водящих оксидах для получения данных по коэффициентам диффузии водорода применяли 

непрямые методы, например протонную проводимость [9–13]. Использование непрямых ме-

тодов для измерения коэффициентов диффузии водорода в твердых телах получило широкое 

распространение, однако в любом случае применение для этой цели прямых методов, осно-

ванных на диффузионных уравнениях Фика, является актуальной задачей. В работе мы не 

останавливаемся подробно на роли прямых и непрямых методов исследования, ограничимся 

ремаркой, что для получения информации о механизмах миграции атомов в твердых телах 

необходимо применение тех и других подходов. 
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Следующий пример также связан с диффузией, причем он имеет фундаментальное 

значение. Существуют всего два механизма миграции атомов в твердых телах: надбарьерные 

прыжки атомов (классический механизм) и туннелирование (квантовый). Почти все опытные 

данные по диффузии относятся к классическому механизму миграции, однако в случае ато-

мов легких элементов большой практический и теоретический интерес представляют диффу-

зионные данные для квантового механизма миграции [14–17]. Они актуальны для теорий 

диффузии, квантовой химии, низкотемпературных технологий и астрофизики, прежде всего 

для водорода в связи с его участием во многих природных и технологических процессах. По-

скольку квантовую диффузию наблюдают только при температурах ниже комнатной, в этих 

случаях, очевидно, не может быть применена традиционная схема диффузионных экспери-

ментов, при которой измерение диффузионных профилей атомов проводится при комнатной 

температуре. Таким образом, приходим к заключению, что в случае изотопов водорода при 

температурах, близких или ниже комнатной,  актуальны постановки диффузионных исследо-

ваний в режиме in situ.  

Применение методики NRA in situ может быть актуально не только для измерения 

концентрационных профилей водорода, а также для такого класса материалов как оксидные 

и другие нанопорошки и наноразмерные пленки. Дело в том, что химический состав наноча-

стиц и тонких пленок из-за их большой удельной поверхности и высокой химической актив-

ности сильно изменяется при хранении на воздухе и исследование состава наночастиц и пле-

нок по водороду, кислороду и другим легким элементам с использованием методики NRA 

целесообразно проводить в условиях, когда их пребывание на воздухе в течение всего цикла 

исследований исключено. Мы рассмотрели некоторые частные примеры и можно констати-

ровать, что они показывают высокую потребность в развитии методик NRA in situ для мате-

риаловедения, электрохимии, наноматериалов, квантовой диффузии в металлах и других 

научных направлений. Далее в работе рассмотрены основные принципы методик NRA in situ,  

а также некоторые первые научные результаты, полученные с их помощью. 

3. Принципы методик NRA in situ 

В литературе упоминаются следующие принципы, которые могут быть использованы 

при разработке методик NRA in situ. Первый из них связан с температурными условиями 

экспериментов при использовании методики NRA, которые обычно проводят при комнатной 

температуре. В такой постановке предметом исследований являются концентрационные 

профили атомов, сформированные при высокотемпературных процессах, например синтезе, 

выплавке, диффузионном отжиге или   хранении образцов в тех или иных условиях. В таких 

случаях речь не идет о режимах in situ и необходимым условием их реализации является 

возможность проведения исследований с использованием NRA в широком интервале темпе-

ратур. В целом это традиционная задача для многих методик, например для электронной и 

оптической микроскопии, и в случае NRA можно отметить только наличие естественной 

верхней границы для температуры образца около 500 
○
С, более высокие температуры проти-

вопоказаны применению кремниевых поверхностно-барьерных детекторов, используемых 

для регистрации продуктов ядерных реакций. В работах [18, 19] для нагрева и охлаждения 

образцов использовали резистивную печь и проточный жидкий азот, в этом случае темпера-

тура кипения жидкого азота была нижней границей диффузионных исследований. 

При диффузионных исследованиях важным вопросом, связанным с температурны-

ми условиями экспериментов, является точность поддержания и измерения температуры 

при проведении изотермических отжигов в вакуумной камере ускорительной установки. 

Эта задача не вполне тривиальна, поскольку поддержание необходимого температурного 

режима осуществляется во время облучения образцов, подачи в камеру ускорительной 

установки жидкого азота и эксплуатации резистивной печи. Задача носит многопарамет-

рический характер, поскольку функционирование каждого из перечисленных факторов 
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приводит к колебаниям температуры образца. Задача поддержания постоянной темпера-

туры образца в вакуумной камере ускорительной установки не может быть решена  при 

помощи традиционных регуляторов, здесь необходимы специальные подходы. Можно 

констатировать, что удовлетворительное решение задачи было найдено, например в рабо-

те [18], где температуру образца при диффузионных отжигах поддерживали постоянной и 

измеряли с точностью ± 1
 
К. Высокая точность стабилизации температуры в упомянутых 

работах достигалась за счет того, что колебания мощности нагревателя, тока пучка и теп-

ловых потоков в камере ускорителя при облучении автоматически компенсировались из-

менениями теплового потока от пластины с образцом к массивному теплообменнику, 

охлаждаемому проточным жидким азотом. Кроме того, в этих работах предпринимались 

независимые меры для стабилизации тока пучка ускорителя, потока жидкого азота через 

теплообменник в камере ускорительной установки и мощности резистивного нагревателя. 

Таким образом, для методики NRA in situ может быть обеспечен температурный интервал 

исследований примерно от 80 до 800 К с точностью поддержания температуры образца 

при изотермических отжигах, достаточной для диффузионных исследований.  

Второй принцип методики NRA in situ заключается в использовании ионов пучка 

ускорителя для двух целей: легирования ими образца и проведения ядерной реакции. Это 

положение удобно проиллюстрируем на частном примере. При облучении дейтронами 

происходит их имплантация в образец, в результате ионы дейтерия распределяют в об-

разце в соответствии с теми или иными физико-химическими процессами. Это могут 

быть, например, фазовые превращения, формирование диффузионных распределений, 

формирование сегрегаций атомов на примесях, границах образца, дефектах решетки  

и т. д. Параллельно с этими процессами протекает ядерная реакция 
2
H(d,p)

3
H между им-

плантированными атомами дейтерия 
2
H и ионами пучка d с выходом высокоэнергетиче-

ских протонов p, спектры которых регистрируются с помощью полупроводниковых де-

текторов. Ясно, что с помощью такой схемы эксперимента можно in situ получить ин-

формацию о физико-химических процессах, происходящих с атомами дейтерия в матери-

але. Этот принцип организации эксперимента может представлять интерес по нескольким 

причинам. Во-первых, он сочетает достоинства методик имплантации и NRA, поскольку 

позволяет получать информацию о поведении водорода, например диффузии и фазовых 

превращениях в материалах, в которые водород нельзя ввести с помощью отжигов. В 

частности, это могут быть металлы, в которых водород практически нерастворим или ко-

торые разрушаются при отжигах в агрессивных водородосодержащих средах. Во-вторых, 

у такого подхода есть важные преимущества перед традиционными постановками экспе-

римента. Они обусловливают расширение диапазона измеряемых значений коэффициен-

тов диффузии водорода или интервала температур, для которого могут быть получены 

результаты по тому или иному явлению. Эти вопросы нуждаются в специальных иссле-

дованиях, но в любом случае преимущества подходов, связанных с применением методик 

NRA in situ, очевидны, поскольку имплантация возможна при любых температурах об-

разца, а другие способы ввода атомов водорода в материалы образца обычно требуют по-

вышенных температур.  

Мы привели частный пример использования методики NRA in situ, когда для целей 

легирования образца и проведения ядерной реакции используются ионы дейтерия. Вероятно, 

аналогичные варианты могут быть предложены для других ускоренных частиц. 

4. Примеры и перспективы применения методик NRA in situ 

Примеры применения методик NRA in situ пока не многочисленны, и мы остановимся 

только на двух результатах. В работе [20] было проведено исследование отклонений от стехио-

метрии в наночастицах YSZ10 – кубического диоксида циркония, допированного 10 мол. %  

иттрия. С помощью NRA и изотопных методов было установлено, что на этапе высокотем-
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пературного синтеза нанопорошка, который проводился с помощью технологии лазерного 

испарения керамической мишени, имел место сильный кислородный дефицит в поверхност-

ном атомном слое наночастиц. Этот эффект был прогнозируем теорией. Однако при комнат-

ной температуре порошка отклонений от стехиометрии практически не было, т. е. при охла-

ждении на воздухе происходило окисление наночастиц. Установить механизм этого окисле-

ния не представлялось возможным, поскольку пребывание порошка на воздухе и его взаимо-

действие с окружающей атмосферой было неизбежным этапом при работе с порошками.  

В связи с этим в работе [20] была применена методика NRA in situ, а именно, проводилось 

измерение концентрации кислорода в порошке с помощью методик NRA во время нагрева 

порошка непосредственно в вакуумной камере ускорительной установки. По результатам 

этого исследования удалось установить, что термодинамически равновесный кислородный 

дефицит в кристаллической решетке наночастицы сохраняется до комнатной температуры, а 

изменение состава порошка при охлаждении на воздухе обусловлено процессами абсорбции 

и хемосорбции водяных паров, углекислого газа и кислорода.  

Результаты этого эксперимента показывают, что методика NRA in situ имеет перспек-

тивы не только в аналогичных применениях, но и для получения данных по температурной 

зависимости коэффициентов диффузии легких элементов при температурах, которые незна-

чительно выше комнатной. Объектами исследования в этих случаях могут быть, например, 

оксидные нанопорошки, подвергнутые предварительному стабилизирующему отжигу в ат-

мосфере кислорода.  

Другой пример использования методики NRA in situ связан с исследованием темпера-

турной зависимости коэффициентов диффузии дейтерия в щелочном металле натрии [18]. 

Отметим, что в литературе отсутствовали опытные данные по диффузии изотопов водорода 

в щелочных металлах. Такое положение связано с тем, что они являются неудобными объек-

тами для диффузионных исследований. Осложняющими факторами являются, в частности, 

образование гидридов при отжиге щелочных металлов в водороде и их окисление даже при 

низких парциальных давлениях кислорода. Эта же ситуация имеет место со многими ланта-

ноидами и щелочноземельными металлами, для них также характерно почти полное отсут-

ствие экспериментальных данных по диффузии водорода [6].   

Задача измерения коэффициентов диффузии дейтерия в натрии решалась с помощью 

подхода, при использовании которого ионная имплантация, диффузионный отжиг и измере-

ние диффузионного распределения атомов дейтерия осуществлялись одновременно. Измере-

ние концентрационного профиля ионов дейтерия проводилось с помощью методики NRA, 

использовалась реакция 
2
H(d, p)

3
H. Пучок дейтронов использовался как для имплантации 

ионов дейтерия в образец, так и для измерений концентрации дейтерия в образце. Идея тако-

го эксперимента впервые была предложена в работе [19]. Эта методика получила название 

nuclear reaction analysis on-line (NRAOL), она является вариантом методики NRA in situ. До-

полнительно к этому в работе [18] был решен вопрос о применении методики NRA для ис-

следования материалов, которые легко окисляются на воздухе и в состоянии поставки хра-

нятся в стеклянных ампулах, керосине и других изолирующих средах. Для этого использо-

вался герметичный транспортный контейнер. Ампулы с натрием вскрывали в боксе в атмо-

сфере аргона с содержанием кислорода и водяного пара не более 0,5 ppm. В боксе натрий пе-

реносили в герметичный транспортный контейнер, его переносили в камеру ускорительной 

установки и вскрывали только после получения в камере высокого вакуума. 

В работе [18] данные по диффузии дейтерия в натрии были получены в интервале темпе-

ратур от 110 до 240 К в диапазоне значений коэффициентов диффузии от 10
–16

 до 10
–12 

м
2
/с.  

Это на настоящее время самый существенный результат, полученный с помощью метода 

NRA in situ. Он свидетельствует о том, что при помощи этой методики могут быть ликвиди-

рованы «белые пятна» в опытных данных по диффузии водорода в лантаноидах, щелочных, 

щелочноземельных и других металлах, которые не могут быть подвергнуты диффузионному 

отжигу в водородосодержащих средах. Также эти результаты показывают, что при использо-
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вании метода NRA in situ могут быть получены данные по диффузии дейтерия во всех мате-

риалах при температурах ниже комнатной. 

5. Заключение  

Показано, что для получения экспериментальных данных по диффузии легких эле-

ментов в твердых телах во многих случаях целесообразно применять ускорительную мето-

дику ядерных реакций in situ. Одним из возможных условий ее реализации является нагрев, 

охлаждение и изотермический отжиг образца в вакуумной камере ускорительной установки 

одновременно с его облучением и регистрацией продуктов ядерных реакций. Другим вари-

антом может быть использование пучка ускорителя одновременно для измерения концентра-

ционных профилей легкого элемента в образце и его легирования. Приведены примеры при-

менения методики ядерных реакций in situ, впервые выполнены исследования температурной 

зависимости коэффициентов диффузии водорода в щелочном металле и установлена природа 

отклонений от стехиометрии в оксидных наночастицах.  
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