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摘 要 液态铅铋被视为第 4代铅冷快堆的堆芯冷却剂，其与结构钢材的相容性问题是目前

研究的重点之一。采用分子动力学方法，对铁原子在液态铅铋中的团聚过程和铁团簇的扩散

行为进行模拟，分析体系温度、铁团簇尺寸和质量浓度对铁团簇之间聚合过程，以及铁团簇扩

散行为的影响规律和微观机理。结果表明，铁原子在液态铅铋中会倾向于形成团簇，并且高温

能够加快团聚过程。研究还发现在液态铅铋中铁团簇之间的聚合需要克服能垒，在 473 K下

半径为 10 Å的 2个铁团簇聚合需要克服的能垒约为 2. 14 eV，并且体系温度的升高和铁团簇尺

寸的增大有利于铁团簇之间发生聚合。另外，通过计算可知，铁团簇的扩散系数随着其质量浓

度的降低而增大，随着其尺寸的增大而减小，随着体系温度的升高而增大。铁团簇尺寸对扩散

激活能的影响并不显著，半径为 10、12. 5和 15 Å 的铁团簇的扩散激活能分别为 0. 128、0. 140
和0. 134 eV。
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Molecular dynamics simulation of the aggregation and diffusion of 
iron in liquid lead-bismuth

HAN Xuefeng， YU Xingang
（School of Engineering Science， University of Chinese Academy of Sciences， Beijing 100049， China）

Abstract Liquid lead-bismuth is considered as the core coolant of the fourth-generation lead-

cooled fast reactors， and its compatibility with structural steels is one of the focuses of current 
research.  In this paper， the aggregation process of iron atoms in liquid lead-bismuth and the 
diffusion behavior of iron clusters were simulated by using the molecular dynamics method.  The 
influence laws and microscopic mechanisms of the temperature of the system， the size and mass 
concentration of iron clusters on the coalescence process between iron clusters and the diffusion 
behavior of iron clusters were analyzed.  The results show that iron atoms tend to form clusters in 
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liquid lead-bismuth and that high temperatures can accelerate the aggregation process.  In addition， 
it is found that the coalescence between iron clusters in liquid lead-bismuth needs to overcome 
energy barriers， the energy barrier to be overcome for the coalescence of two iron clusters of radii 
10 Å at 473 K is about 2. 14 eV， and the increase of system temperature and the increase of iron 
clusters size are favorable for the occurrence of coalescence between iron clusters.  Furthermore， the 
diffusion coefficients of iron clusters were calculated， and found to increase with the decrease of 
their mass concentration， decrease with the increase of their size， and increase with the increase of 
the temperature of the system.  The effect of iron clusters size on the diffusion activation energies was 
not significant， and the diffusion activation energies of iron clusters with radii of 10， 12. 5， and 
15 Å were 0. 128， 0. 140， and 0. 134 eV， respectively.
Keywords molecular dynamics； iron clusters； liquid lead-bismuth； diffusion coefficient

铅铋共晶合金因其低熔点、高沸点、高热导率

等热力学特性，被视为第4代铅冷快堆的堆芯冷却

剂［1-2］。然而，在高温下液态铅铋与结构钢材的相

容性问题是发展铅冷快堆过程中亟待解决的难题

之一［3］。腐蚀会造成结构钢材的服役性能下降，腐

蚀产物的沉积更会引起严重的热工水力问题［4］。
一般来说，结构钢材在液态铅铋中的腐蚀可

以分为溶解腐蚀和氧化腐蚀，即结构钢材中铁、铬

和镍等合金元素在液态铅铋中的溶解，以及结构

钢材表面发生的氧化［5］。当液态铅铋中溶解氧浓

度较低时，结构钢材主要发生溶解，随着溶解氧浓

度的升高，结构钢材与氧发生反应并在表面形成

氧化层，通过控制溶解氧浓度，可以有效控制氧化

层厚度，从而在保证液态铅铋传热效率的前提下，

减缓对结构钢材的进一步腐蚀［6］。
科研人员对液态铅铋腐蚀不同组分的结构

钢材开展了大量的实验研究。例如，Barbier 和
Rusanov［7］对不同类型结构钢材置于流动液态铅

铋中的腐蚀行为进行了对比分析，液态铅铋中溶

解氧质量浓度维持在 10-6 %量级，发现实验所用

的 4 种类型结构钢材均形成了保护性氧化层，却

未表现出溶解腐蚀的特征。其中，奥氏体钢的氧

化层厚度最薄（小于 1 μm），表现出最佳的抗氧

化腐蚀性，对于另外 3 种类型的马氏体钢，氧化

层厚度介于 10～20 μm，且抗氧化腐蚀的能力由

强到弱依次为：EP823，T91，Optifer Ⅳ马氏体钢。

Hosemann等［8］对 D9奥氏体钢在流动液态铅铋中

的氧化行为进行了分析，发现结构钢材表面形成

的氧化层并非简单的双层结构，而是至少包含 3
层的复杂结构。Zhu等［9］将 T91铁素体/马氏体钢

置于不同溶解氧浓度的静止液态铅铋中，对形成

氧化层的结构、形貌和成分进行详细分析，发现在

饱和溶解氧浓度条件下，氧化层由铁铅复合氧化

物层、外氧化层（主要成分为Fe3O4）、内氧化层（主

要成分为铁铬尖晶石）和内氧化区（FeCr2O4与结

构钢材基体的混合物）组成，随着溶解氧浓度的降

低，氧化层厚度逐渐变薄。

液态铅铋腐蚀结构钢材的实验通常长达数千

至上万小时，并且难以捕捉腐蚀过程的微观动态

变化，计算机技术的发展为从原子尺度揭示腐蚀

的本质特征提供了可能。例如，部分科研人员采

用基于密度泛函理论的第一性原理方法，通过计

算铅铋原子在铁表面的吸附能和表面铁原子的逃

逸能等物理量，发现相较于铅原子，铋原子更容易

吸附在铁表面，并且铅铋原子的吸附能够降低铁

原子从表面溶解所需的能量，显著增强了表面铁

原子的溶解倾向［10-11］。同时，还发现结构钢材中

其他元素的存在，比如硅等，对铅铋原子在铁表面

的吸附具有抑制作用，从而减缓了表面铁原子的

溶解趋势［12］。虽然第一性原理的计算结果精度

很高，但是计算复杂度也很大，计算规模通常限制

在数百原子以内，时间尺度也局限于 ps量级。分

子动力学（molecular dynamics， MD）模拟能够在

保证一定精度的前提下，实现更大规模（数万至数

百万原子）和更长时间（ns 至 ms 量级）的模拟。

Zhou 等［13］对铁与液态铅铋固液界面处的溶解渗

透现象进行了 MD 研究，通过统计不同温度下铋

原子的渗透数量和铁原子的溶解数量，发现当温

度由 823 K升高至 873 K时，铋原子渗透数量和铁

原子溶解数量会显著增加，溶解渗透行为明显加

剧。Chen 等［14］研究了液态铅铋对含有空位缺陷

的纯铁的腐蚀行为，通过计算铅铋原子替代铁原

子以及与空位结合所需的能量，发现空位缺陷的

存在能够增强腐蚀作用，铅铋原子更倾向于通过
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空位缺陷渗透到铁中。

截至目前，液态铅铋腐蚀结构钢材的微观尺

度模拟研究主要关注固液界面的相容性问题，对

溶解腐蚀产物在液态铅铋中运动过程的研究尚不

充分。鉴于此，本文首先对铁原子在液态铅铋中

的团聚过程进行 MD 模拟，接着通过在模拟区域

中引入铁团簇，依次分析铁团簇间的相互作用，以

及铁团簇的质量浓度和尺寸对其扩散系数的影响

规律和微观机理。

1　模型与方法

为正确描述原子间的相互作用，本文的 MD
模拟采用由 Gao 等［15］基于嵌入原子方法［16］发展

的铁铅铋三元合金势函数，其中，铅铋的参数取自

Belashchenko［17］的结果，铁的参数取自 Zhou 等［18］

的结果，通过电子密度缩放因子 s=0. 17［15］使 2组

参数兼容协调，截断半径的取值为 9. 05 Å（1 Å=
0. 1 nm，下同）［15］。该势函数的准确性通过计算

铁铅之间和铁铋之间的径向分布函数，液态铅铋

的黏度，以及铁在液态铅铋中的扩散系数等物理

量得到了较好的验证［19］。本文的模拟采用1 fs的时

间步长和三维周期性边界条件，Nosé -Hoover 方
法［20-21］控制体系温度，Parrinello-Rahman 方法［22］

控制体系压力。

在铁原子团聚过程的模拟中，模拟区域的尺

寸设置为 20a×20a×20a，其中，a=4. 91 Å为 FCC铅

的晶格常数，铅铋原子的质量分数分别为 44. 5%

和 55. 5%，并将其中的 650 个铅铋原子随机替换

为铁原子。这里，引入的铁原子浓度高于实际情

况下铁在液态铅铋中的饱和溶解度，目的是加速

铁原子的团聚过程，以便在有限的模拟时间内统

计铁团簇的形成规律。体系温度范围介于 473～
1 500 K，覆盖真实工况下的工作温度区间。考虑

到原子运动具有一定的随机性，在每种工况下均进

行5次独立的模拟，并对统计结果进行平均处理。

在计算铁团簇扩散系数的模拟中，模拟区域

的尺寸根据铁团簇的质量浓度进行设置，并将一

个 BCC 铁团簇置于区域中心以模拟铁原子团聚

形成的团簇。为了避免界面处铁原子与铅铋原子

之间的强排斥作用，在铁团簇和其邻近的铅铋原

子之间设置了 0. 1 nm 的间隙。先在等温等压系

综下弛豫 0. 5 ns使体系达到平衡状态。由于模拟

区域中只含有一个铁团簇，其运动具有一定的随

机性，然而，扩散系数是大量粒子统计平均的结

果，因此，每种工况均在正则系综下进行 60～
100 次独立的单个铁团簇模拟，并将多次统计结

果进行平均处理，以模拟含有大量铁团簇的体系，

从而计算扩散系数，具体公式如下

D = lim
t → ∞

MSD
6t

. （1）
其中，D为粒子的扩散系数，t为模拟时间，MSD为

均方位移，其定义如下

MSD = |r ( t ) - r (0 )|2 . （2）
这里，|r ( t ) - r (0 )| 为单个粒子在时间间隔 t 内的

位移， 表示对组内所有粒子的位移平方取均

值。此外，液态铅铋的黏度采用反扰动非平衡分

子动力学方法［23-24］，利用动量通量与速度梯度的

线性关系进行计算，具体做法为：将模拟区域沿某

一方向（如 z 方向）划分为若干层，周期性交换中

间层和边缘层粒子沿 x 方向的动量，形成速度梯

度从而计算黏度。

本文所有模拟均使用 LAMMPS［25］完成，并使

用OVITO［26］进行可视化后处理。

2　结果与讨论

2. 1　铁原子的团聚
在液态铅铋中随机分散着一定数量的铁原

子，观察在一定温度下铁原子的团聚过程。图 1
展示了在 473 K 下铁原子的运动演化过程，为清

楚地显示铁原子的分布，对铅铋原子的演示尺寸

进行了缩小处理。从图中可以看出，在模拟的初

始阶段（见图 1（a）、1（b）），距离较近的铁原子相

互靠近并团聚成小团簇，此后，小团簇之间相互

聚集，同时吸收附近孤立的铁原子，团簇尺寸逐

渐增大（见图 1（c））。当模拟进行至 100 ns时（见

图 1（d）），可以看到模拟区域中几乎没有孤立的铁

原子，这是因为在473 K下铁在液态铅铋中的溶解

度很小［27］，几乎所有铁原子都已形成团簇。综上

所述，团聚过程可以概括为先由分散的、离得近的

铁原子团聚成小团簇，再由小团簇聚集成大团簇。

其他温度下的团聚过程与此类似，不再赘述。

图 2所示为铁团簇数量和孤立的铁原子数量

随时间的变化曲线。这里，判断一个铁原子是否

属于一个团簇的标准是其与团簇中任意一个铁原

子的距离是否在临界值之内，该临界值取在铁晶

体径向分布函数第 1 谷的位置，位于第 1 近邻和

第 2近邻原子之间［28］，本文取为0. 27 nm。从图中

可以看出，在所有温度下，铁团簇数量均快速增加
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并达到峰值，孤立的铁原子数量则急剧减少，对应

上述过程的第一阶段，即距离较近的铁原子相互

靠近并团聚成小团簇。而后，铁团簇数量缓慢减

少，孤立的铁原子数量也缓慢减少并趋于稳定，对应

上述过程的第二阶段，即小团簇之间相互聚集，同时

吸收少量附近孤立的铁原子，团簇尺寸逐渐增大。

铁原子的团聚过程受多种因素的影响，考虑

到温度越高，铁原子动能越大，可以更容易地克服

周围铅铋原子的束缚作用，从而发生团聚。因此，

本文首先研究温度对团聚过程的影响，模拟了

不同温度下铁原子的团聚过程。一方面，不同

温度下形成的铁团簇构型有所差异，图 3 所示

为在 873 K 下铁原子的运动演化过程，通过对比

图 1（d）和图 3（d），发现在 473 K 下铁团簇大多呈

细长的棒状构型，而在 873 K 下铁团簇呈近球状

或近椭球状构型，这是由于随着温度的升高，原子

热运动加剧，铁团簇融合得更加充分，从而导致形

成的铁团簇构型有所差异。另一方面，不同温度

下铁团簇数量和孤立的铁原子数量随时间的变化

曲线也有区别，如图 2所示。在 473 K下铁团簇数

量在 0. 5 ns达到峰值，随着温度的升高，达到峰值

所需的时间逐渐减少，比如，在873 K和1 500 K下

铁团簇数量的峰值分别出现在 0. 1 ns 和 0. 05 ns
（见图 2（a）），并且温度越高，在模拟的初始阶段

孤立的铁原子数量减少越快（见图 2（b）），这说明

高温能够加速铁原子团聚成小团簇的过程。此

外，通过对比不同温度下铁团簇数量达到峰值后

曲线的下降阶段，可以看出温度越高，铁团簇数量

减少越快（见图 2（a）），这说明高温能够加速小团

簇聚集成大团簇的过程。因此，温度升高，会同时

加快铁原子团聚成小团簇和小团簇聚集成大团簇

2个阶段。

2. 2　铁团簇的聚合
为分析铁团簇间的相互作用，首先将一个铁

团簇置于模拟区域中，并保持其质心位置固定不

变，接着将另一个铁团簇从距离较远处逐渐靠近

直至两者接触并聚合。以半径为 10 Å 的铁团簇

为例，图 4 所示为在 473 K 下铁原子平均势能随

2 个铁团簇中心距离的变化曲线。其中，图 4（a）
为铁团簇在真空中时铁原子平均势能的变化情

况。从图中可以看出，当 2个铁团簇距离较远时，

势能曲线保持水平，说明 2 个铁团簇之间不存在

相互作用力。当 2个铁团簇中心距离为 21. 2 Å时

恰好发生聚合，之后，随着中心距离的减小，势能

图1　473 K铁原子在液态铅铋中的运动演化过程

Fig. 1　Dynamic evolution of Fe atoms in liquid Pb-Bi at 473 K

图2　不同温度下铁团簇数量和孤立的铁原子数量随时间变化

Fig. 2　Time-dependent Fe cluster number and isolated Fe atom number at different temperatures
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曲线呈下降趋势，说明 2 个铁团簇之间表现为吸

引作用，并且曲线斜率逐渐减小，吸引作用逐渐减

弱。当中心距离为 18. 6 Å时，势能达到局部最小

值，2个铁团簇达到此时融合程度下的稳态构型。

然而，当接着减小中心距离时，势能曲线转而呈上

升趋势，说明 2 个铁团簇之间表现为排斥作用。

随着中心距离的进一步减小，势能发生突降，聚合

后的铁团簇内部原子重新排列，2 个铁团簇加深

融合，达到融合程度加深后的稳态构型。

图 4（b）为铁团簇在液态铅铋中时铁原子平

均势能的变化情况，与在真空中时的变化情况略

有差异。从图中可以看出，当 2 个铁团簇距离较

远时，势能曲线近似水平，说明彼此之间不存在相

互作用力，但受到液态铅铋的影响曲线会出现些

许波动。值得注意的是，2 个铁团簇发生相互作

用的临界距离有所增加，当中心距离为 23. 0 Å
时，势能曲线开始呈上升趋势，说明在液态铅铋中

2 个铁团簇相互靠近时先表现为排斥作用，直至

20. 8 Å时势能达到局部最大值，受到周围铅铋原

子的阻碍作用，铁团簇之间的聚合需要克服约

2. 14 eV的能垒。之后，与真空中类似，随着中心

距离的减小，2个铁团簇发生聚合，势能曲线呈下

降趋势，说明 2个铁团簇之间表现为吸引作用，当

中心距离为 18. 6 Å时，势能达到局部最小值，2个

铁团簇达到此时融合程度下的稳态构型。

通过对比图 4（a）和 4（b）不难看出，真空中铁

原子平均势能高于液态铅铋中铁原子平均势能，

这是由于铁团簇在真空中和液态铅铋中的表面能

并不相同，表面能Es可以采用如下公式进行计算

Es = E total - nEc4πR2 . （3）
其中，E total为铁团簇的总势能，Ec 为无限大块体中

单个铁原子的平均势能，n 为铁团簇含有的原子

数，R 为铁团簇的等效半径。由式（3）可得，在

473 K下半径为 10 Å的铁团簇置于真空中和液态

铅铋中时的表面能分别为 1. 56 和 0. 84 J/m2。显

然，铁团簇在真空中的表面能更高，从而使得铁团

簇中的铁原子平均势能更高。

由于液态铅铋的存在，铁团簇间的相互作用

将发生一定变化，铁团簇之间的聚合需要克服能

垒，这是由于在液态铅铋中，铁团簇的表面会吸

附铅铋原子，形成一定厚度的吸附层，处于吸附

层的铅铋原子以类固态的形式存在并伴随铁团

簇运动。实际上，纳米团簇表面吸附液体原子的

图3　873 K铁原子在液态铅铋中的运动演化过程

Fig. 3　Dynamic evolution of Fe atoms in liquid Pb-Bi 
at 873 K

图4　473 K半径为10 Å的铁团簇的铁原子平均势能随中心距离变化

Fig. 4　Central distance dependent average potential energy of Fe atoms in Fe clusters with radius of 10 Å at 473 K
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现象在很多研究中都有发现［28-29］。在液态铅铋

中 2 个铁团簇相互靠近时，首先发生相互作用的

是表面吸附的铅铋原子，因此临界距离有所增

加，由真空中的 21. 2 Å 增加至 23. 0 Å。然而，由

于 2 个铁团簇之间充满液态铅铋，表面吸附的铅

铋原子之间的吸引作用受到屏蔽，当这些铅铋原

子之间的距离小于平衡距离时，将发生排斥作

用，体现在图4（b）中，即铁原子平均势能升高。随

着距离的进一步减小，处于吸附层的铅铋原子不

断发生重排，并向2个铁团簇接触点周围扩散，直

至2个铁团簇将要发生聚合，势能达到局部最大值。

由以上分析可知，在液态铅铋中铁团簇之间

的聚合需要首先克服一定能垒。为进一步验证该

结论，模拟了不同尺寸的铁团簇在不同温度下的

随机运动过程，体系温度范围介于 473～1 500 K，

铁团簇的半径分别为 6、8、10和 12 Å，观察 2个铁

团簇在运动过程中是否发生聚合。

图 5展示了不同温度下半径为 12 Å的铁团簇

在液态铅铋中的运动过程。从图中可以看出，当

温度较低时，2个铁团簇相互靠近后又分开，并未

发生聚合，如图 5（a）、5（b）所示，在 673 K和 873 K
下，2 个铁团簇分别在 10. 02 ns和 0. 92 ns运动至

最近，而后又分离，这是因为铁团簇的动能不足以

克服聚合所需的能垒。当温度升高时，2 个铁团

簇发生聚合，且温度越高，铁团簇融合得越充分，

在 1 073 K 下（见图 5（c）），2个铁团簇在 18. 14 ns
接触并开始聚合，聚合后的铁团簇保持哑铃状

构型，在 1 273 K 下（见图 5（d）），2 个铁团簇在

0. 26 ns 接触并开始聚合，且它们融合得更加充

分，在后续的模拟时间内保持稳定的棒状构型。

除体系温度会影响铁团簇的聚合过程，铁团

簇的尺寸也有一定的影响。图 6 展示了在 973 K
下不同尺寸的铁团簇在液态铅铋中的运动过程。

从图中可以看出，当尺寸较小时，2个铁团簇不易

发生聚合，如图 6（a）和 6（b）所示，半径为 6 Å 和

8 Å 的铁团簇分别在 8. 90 ns 和 16. 06 ns 相互靠

近，而后又分离。当尺寸增大时，2个铁团簇则更

容易发生聚合，如图 6（c）和 6（d）所示。通过分析

聚合过程中铁团簇的构型，发现对于尺寸较大的

铁团簇，彼此之间的接触面积更大，会有更多的铁

原子相互作用，从而提高了聚合的可能性。值得

注意的是，由于尺寸较大的铁团簇内部原子排列

更接近理想晶格，在结构上的稳定性使其对外界

扰动的抵抗能力更强，聚合后仅在2个铁团簇接触

处融合充分，如图6（d）所示，半径为12 Å的铁团簇

在 1. 44 ns接触并开始聚合，在后续的模拟时间内

呈哑铃状构型。相比之下，如图6（c）所示，半径为

10 Å 尺寸较小的铁团簇在 1. 56 ns接触并开始聚

合，当模拟进行至 6. 84 ns时整体上融合得更加充

分，呈棒状构型。以上现象说明，体系温度的升高

和铁团簇尺寸的增大有利于2个铁团簇发生聚合。

2. 3　铁团簇的扩散
铁团簇在液态铅铋中的扩散行为对腐蚀产物

的沉积过程有着重要影响，本节通过计算铁团簇

的扩散系数，并分析质量浓度和尺寸的影响，以帮

助更好地理解铁团簇在液态铅铋中的扩散行为。

2. 3. 1　质量浓度的影响

为分析铁团簇的质量浓度对其扩散系数的影

响规律，将一个半径为 15 Å的球形铁团簇置于液

态铅铋中，通过改变模拟区域的尺寸来控制铁团

簇的质量浓度。当模拟区域越大时，铅铋原子数

量越多，相应地，铁团簇质量浓度越低，图 7 所示

为铁团簇的扩散系数随其质量浓度的变化曲线。

图5　不同温度下半径为12 Å的铁团簇在液态铅铋中的

运动过程

Fig. 5　Dynamic evolution of Fe clusters with radius of 12 Å 
in liquid Pb-Bi at different temperatures
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从图中可以看出，随着铁团簇质量浓度的降低，其

扩散系数迅速增大并趋于稳定。实际上，质量浓

度反映的是铁团簇之间的相互约束作用。当质量

浓度较高时，相邻铁团簇之间存在相互约束，因此

运动扩散能力受到限制；随着质量浓度的降低，相

邻铁团簇的距离逐渐增大，彼此之间约束作用减

弱，从而使运动扩散能力得到提升；当质量浓度降

低到一定程度时，铁团簇之间相互作用消失，扩散

系数不再发生变化（见图7红色虚线）。

铁团簇扩散系数的变化规律也可以从液态铅

铋黏度的变化规律进行解释。已有的研究结果表

明，在液体中加入异质纳米团簇可以改变其黏

度［30-31］。为此，计算了含有不同质量浓度铁团簇

的液态铅铋的黏度，如图8所示。从图中可以看出，

铁团簇的存在会导致液态铅铋的黏度增大，随着铁

团簇质量浓度的降低，这种影响逐渐减弱，液态铅

铋的黏度逐渐减小并最终趋于纯液态铅铋的黏度

（见图8红色虚线）。以上说明液态铅铋黏度的变

化规律与铁团簇扩散系数的变化规律完全对应。

2. 3. 2　尺寸的影响

根据斯托克斯-爱因斯坦关系式［32］

C = kBT
DηR . （4）

其中，D为铁团簇的扩散系数，η为液态铅铋的黏

度，R为铁团簇的等效半径，C为常数。由此可见，

铁团簇的扩散系数不仅与液态铅铋的黏度有关，

还与铁团簇的尺寸有关。为此，保持模拟区域尺

寸为 22a×22a×22a，将一个球形铁团簇置于液态铅

铋中，通过改变其半径，分析铁团簇的尺寸对其扩

散系数的影响规律。体系的原子数量如表1所示。

首先考虑铁团簇的尺寸对其扩散系数的影

响，计算结果如图 9所示。为了对比验证，图中同

时展示 Gao等［15］的计算结果，包括单个铁原子以

图7　823 K铁团簇的扩散系数随其质量浓度变化

Fig. 7　Fe cluster mass concentration dependent diffusion 
coefficient of Fe cluster at 823 K

图8　823 K液态铅铋的黏度随铁团簇的质量浓度变化

Fig. 8　Fe cluster mass concentration dependent viscosity of 
liquid Pb-Bi at 823 K

图6　973 K不同半径的铁团簇在液态铅铋中的运动过程

Fig. 6　Dynamic evolution of Fe clusters with different radii 
in liquid Pb-Bi at 973 K
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及含有 83 个原子的小尺寸铁团簇的扩散系数。

从图中可以看出，本文对于单个铁原子扩散系数

的计算结果与 Gao等［15］的计算结果完全一致，证

明了本文计算方法的正确性。还可以看出在相同

温度下，铁团簇的扩散系数总是小于单个铁原子，

并且随着铁团簇尺寸的增大，其扩散系数逐渐减

小，这一规律与式（4）相符合。

另外，从图 9 可以看出，随着体系温度的升

高，单个铁原子和铁团簇的扩散系数均会逐渐增

大，这也符合普遍的热力学规律。扩散系数与体

系温度的关系可以根据阿伦尼乌斯公式进行拟合

D = D0e- Q
kBT . （5）

其中，D0 为扩散系数因子，kB 为玻尔兹曼常数，T
为体系温度，Q 为扩散激活能。通过拟合可得半

径为 10、12. 5和 15 Å的铁团簇的扩散激活能分别

为 0. 128、0. 140 和 0. 134 eV，铁团簇的尺寸虽然

会影响扩散系数的大小，却对扩散激活能的影响

并不显著。

3　结论

本文采用MD方法模拟铁原子在液态铅铋中

的团聚过程，并分析铁团簇间的相互作用，以及铁

团簇的扩散行为，旨在更好地理解铅冷快堆冷却

回路中腐蚀产物的沉积过程，主要结论如下：

1）在液态铅铋中铁原子会倾向于团聚成小团

簇，小团簇会接着聚集形成尺寸更大的团簇，温度

升高可以加快以上过程。

2）在真空中，铁团簇间的相互作用表现为先

吸引后排斥，而在液态铅铋中，受到表面吸附的铅

铋原子的阻碍，2 个铁团簇在相互靠近时先表现

为排斥作用，因此铁团簇之间的聚合需要克服一

定能垒，并且体系温度的升高和铁团簇尺寸的增

大有利于2个铁团簇发生聚合。

3）铁团簇的运动扩散能力随着其质量浓度的

降低而提升。铁团簇的扩散系数还与其尺寸和体

系温度有关，铁团簇尺寸增大，扩散系数减小，体

系温度升高，扩散系数增大。
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