
辐射研究与辐射工艺学报  J. Radiat. Res. Radiat. Process.
www.fs.sinap.ac.cn

氢在 AlCrTaTiZr/AlCrTaTiZrN ₅复合界面扩散的第一性原理

张建东 刘贤涛 李天旭 席晓翀 凌永生 单 卿 史 潮 贾文宝

（南京航空航天大学材料科学与技术学院  南京 211106）

摘要 极端核能服役环境下，明晰氢在高熵合金/氮化物复合界面的微观扩散机制，对材料阻氢机理研究与

辐照防护设计至关重要。对此，采用特殊准随机结构构建AlCrTaTiZr高熵合金与AlCrTaTiZrN₅高熵氮化物

超胞模型，借助表面能与界面分离能筛选最优晶面及平衡界面间距，建立稳定的AlCrTaTiZr/AlCrTaTiZrN₅

复合界面。基于第一性原理系统计算氢原子间隙占位、溶解能及跨界面扩散能垒，结果表明：氢在氮化物

陶瓷层优先占据八面体间隙，在合金层倾向四面体间隙；界面区域氢溶解能均为正值，热力学上不利于氢

偏聚滞留；CI-NEB（Climbing image nudged elastic band）计算证实氢在陶瓷层扩散阻力更大，由陶瓷层向

界面跨域扩散时迁移能垒最高达0.54 eV，表明复合界面对氢输运具有显著阻滞效应。本研究从原子尺度证

实了该高熵复合界面对氢扩散具有显著的阻滞效应，为抗氢渗透材料的设计提供了理论依据。
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First-principles study on hydrogen diffusion behavior at AlCrTaTiZr/AlCrTaTiZrN₅ 

composite interface
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ABSTRACT Understanding the microscopic diffusion mechanism of hydrogen at the high-entropy alloy/nitride 

composite interface under extreme nuclear environment is crucial for researching hydrogen permeation resistance 
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and radiation protection design. In this work, the special quasi-random structure (SQS) method was employed to 

construct supercell models of AlCrTaTiZr high-entropy alloy and AlCrTaTiZrN₅ high-entropy nitride. The optimal 

crystal planes and equilibrium interface spacing were screened based on surface energies and interface separation 

energies, thereby establishing a stable AlCrTaTiZr/AlCrTaTiZrN ₅ composite interface. The interstitial site 

occupancy, solution energy, and cross-interface diffusion barrier of hydrogen atoms were systematically investigated 

using first-principles calculations. The results indicate that hydrogen atoms preferentially occupy octahedral 

interstitial sites in the nitride ceramic layer, whereas they tend to occupy tetrahedral interstitial sites in the alloy 

layer. In the interface region, the solution energies of hydrogen are entirely positive, suggesting that hydrogen 

segregation or retention is thermodynamically unfavorable. Furthermore, climbing-image nudged elastic band (CI-

NEB) calculations confirm that the resistance to hydrogen diffusion is larger in the ceramic layer. Specifically, the 

migration barrier reaches a peak diffusion barrier of 0.54 eV when hydrogen diffuses from the ceramic layer across 

into the interface, demonstrating a significant blocking effect of the composite interface on hydrogen transport. This 

study verifies the pronounced hindering effect of the high-entropy composite interface on hydrogen diffusion from 

an atomic scale, providing a theoretical foundation for designing hydrogen permeation resistant materials.

KEYWORDS High-entropy alloy, Composite interface, First-principles, Hydrogen diffusion
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在核工业领域，氢及其同位素（H、D、T）

在材料中的渗透是决定设备效率与安全的关键因

素之一。在国际热核聚变实验堆（ITER）和中国

聚变工程实验堆（CFETR）中，氘-氚（D-T）聚

变反应产生的氚作为放射性燃料，其向包层与第

一壁结构材料的渗透不仅导致燃料损失，更会引

发环境泄漏风险［1］和氢脆问题［2-3］；在加速器驱动

次临界系统（ADS）中，质子束轰击液态铅铋

（LBE）靶产生的氢溶解于液态金属后向靶容器结

构钢（T91、316L等）渗透，与高温腐蚀共同作用

导致材料脆化和失效［4-5］；在压水堆事故容错燃料

（ATF）系统中，高温蒸汽氧化锆合金包壳产生的

氢被材料吸收形成ZrHx脆性相，可能严重威胁包

壳完整性［6-7］。氢的渗透在核工业领域外也是关注

的问题，例如储氢容器与管道中的氢渗透可能基

体材料性能退化，并产生泄漏风险［8］。因此随着

工业发展与双碳目标的稳步推进，如何研发新材

料并抑制氢扩散成为研究重点。

高熵合金（High-entropy alloys，HEAs）及其

衍生的高熵陶瓷因其独特的多主元设计成为有潜

力的候选材料，其固溶体合金中的化学无序性可

有效抑制辐照缺陷的生长与聚集，因此在抗辐照

性能上展现出超越传统合金的优势。Lu等［9］证实

多组元单相合金能够通过改变缺陷迁移路径来增

强抗辐照能力。El-Atwani 等［10］报道了 W 基高熵

合金在重离子辐照下展现出超越纯W的辐照损伤

容限。在涂层研究方面，Lai等［11-12］采用射频磁控

溅射制备了AlCrTaTiZr及其氮化物涂层，二者均

表现出良好的抗辐照和耐腐蚀特性，且高熵氮化

物（AlCrTaTiZr）Nx的抗辐照性能优于相应合金。

Zhang 等［13］制备了（Al0.3Cr0.2Fe0.2Ni0.3） 3O4 高熵氧

化物薄膜并研究了离子辐照对其损伤行为的影响。

这些研究充分表明高熵合金及其化合物在辐照环

境中具有优异的结构稳定性。

高熵合金特有的迟滞扩散效应［14］对氢在其中

的扩散行为同样产生重要影响。与传统合金不同，

高熵合金中多种原子的随机排列使每个间隙位的

局部化学环境各不相同，使氢的扩散行为呈现显

著的非均匀性。Sahlberg等［15］发现 TiVZrNbHf高

熵合金的储氢能力超越传统合金，表明高熵材料

对氢具有独特的固溶与捕获特性。Zhang等［16］采

用磁控溅射方法制备了（AlCrTaTiZr）Nx层，并基

于第一性原理研究了其表面吸附氢的行为规律。

Zhao等［17］报道了CoCrFeMnNi高熵合金表现出良

好的抗氢脆性能，暗示其特殊的局部化学环境对

氢的扩散和聚集有抑制作用。Hu等［18］通过氘渗透

实验发现（TiVAlCrZr）O多组元氧化物涂层的氢

同位素渗透率比基底低两个数量级。这表明有必

要进一步了解氢在高熵材料中扩散的微观机制，

例如占位偏好、扩散路径和迁移能垒等，这依赖

于原子尺度的分析方法。

在实际应用中，单一的高熵合金或高熵陶瓷

难以同时满足力学、抗辐照和氢渗透阻隔等多重

性能需求，由高熵合金与高熵陶瓷构成的复合结
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构被认为是提升材料综合性能的有效策略［19］。在

复合材料中，界面是影响材料性能的关键微结构

特征。研究表明，高密度界面可作为辐照缺陷的

势阱，显著提高材料的抗辐照能力［20-21］。然而，界

面对氢扩散的影响更为复杂：界面处的化学势不

连续性和结构失配可能阻碍氢的跨界面输运。因

此，深入理解氢在材料中的扩散行为，特别是氢

在多层复合材料界面处的输运机制，对开发高效

的氢渗透阻隔技术具有重要的科学意义和工程价

值。

AlCrTaTiZr高熵合金与（AlCrTaTiZr）Nx 高熵

陶瓷源自相同的多主元体系，两者具有良好的化

学相容性与较低的晶格失配度［19］，可构建稳定的

复合界面。然而，此类高熵复合界面两侧均为多

主元无序结构，界面处的局部化学环境极为复杂。

目前对氢在此类高熵复合界面处的溶解行为和跨

界面扩散能垒，尚缺乏原子尺度的系统研究，而

实验手段也难以直接探测界面处原子尺度的氢扩

散过程。

第一性原理计算可在原子尺度上精确获取氢

在不同间隙位的溶解能和迁移能垒［22］，是揭示界

面微观扩散机制的有效手段。本研究基于第一性

原理构建了理想 AlCrTaTiZr/AlCrTaTiZrN₅复合界

面，在优化复合界面的基础上，计算了H原子在

复合界面不同位点的溶解能，并研究H原子跨界

面的扩散路径与扩散能垒。相关结论揭示了无缺

陷情况下氢原子的本征扩散势垒与阻滞效应。有

助于从原子尺度阐明氢在高熵复合界面中的扩散

规律及其微观机理，为辐照环境下高熵复合材料

的设计与性能评估提供理论参考。

1   计算模型与方法

1.1　  合金/陶瓷特殊准随机结构（（SQS））建模　

为研究氢在 AlCrTaTiZrN₅/AlCrTaTiZr 复合界

面处的行为，采用合金理论自动化工具包（Alloy-

theoretic automated toolkit， ATAT） 开 展 建 模 。

SQS方法在此用于构建接近实际的随机分布超胞。

与实际情况相对应，AlCrTaTiZr模型为包含 40个

原子的bcc结构，AlCrTaTiZrN₅采用含80个原子的

fcc结构。利用第一性原理软件VASP （Vienna ab-

initio simulation package）完成结构弛豫，优化后

的构型见图1。结构优化过程中，通过投影缀加平

面波（PAW）方法对价电子与离子核的相互作用

进行描述，并选用广义梯度近似（GGA）下的

PBE 泛 函 来 求 解 Kohn-Shan 方 程 。 此 外 ，

Monkhorst-Pack方法用来选取布里渊区 k点值，从

而实现最优效果。

对晶格原子位置、晶胞形状及体积进行充分

弛豫后，AlCrTaTiZr与（AlCrTaTiZr）N₅的晶格常

数分别收敛至 4.527 Å和 4.376 Å，与文献［11，19］报

道的实验值偏差仅为1.30%；二者晶格失配度低于

5%，表明两相之间具有优异的晶格相容性，具备

构建界面模型的条件。

借 助 VASP 方 法 ， 切 取 AlCrTaTiZr 和

AlCrTaTiZrN₅超胞以构建界面。由于表面能（表示

为Esur）从热力学角度主导了表面的稳定性，采用

计算切面的表面能来确定两种超胞的原子层数。

其计算公式见式（1）［23］。

Esur = [ Eslab -∑i
Niμ i + PV - TS ] /2A （1）

能量角度上，表面能可理解为在单位面积上

生成新表面所需消耗的能量，这一过程等效于将

模型沿某一晶面切割，从而形成两个独立的表面。

切割后弛豫表面的总能量为 Eslab ，切面面积为 A。

图1　结构优化后的AlCrTaTiZr与AlCrTaTiZrN₅超胞模型
Fig.1　The optimized supercell of AlCrTaTiZr and AlCrTaTiZrN₅
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模型在切割后产生两个等同的表面，因此引入因

子后成为 2A。表面能的完整表达式还涉及各组分

元素的化学势 μi 及其原子数Ni，以及压强-体积项

PV和温度-熵项TS。然而，在第一性原理计算中，

通常设定环境条件为绝对零度（0 K）和标准大气

压，此时温度与压强的贡献可忽略不计，故PV与

TS 两项在数值上被舍去。基于上述简化，针对

AlCrTaTiZr和AlCrTaTiZrN5切面，表面能可进一步

简化为式（2）、（3）的代数形式。

Esur = [ Eslab - ( NAlμAl + NCr μCr + NTa μTa +

NTiμTi + NZr μZr )] /2A （2）

Esur = [ Eslab - ( NNμN + NAlμAl + NCr μCr +

NTa μTa + NTiμTi + NZr μZr )] /2A （3）

分别计算不同原子层数的 AlCrTaTiZr 和

AlCrTaTiZrN₅的（100）、（010）、（100）和（111）

面的表面能，结果如图2所示。可见，随着原子层

数的增加，AlCrTaTiZr和AlCrTaTiZrN₅的表面能呈

下降趋势。同时随着层数的增加表面能下降的速

率逐渐平缓。当原子层数超过4层后，继续增加原

子 层 数 表 面 能 变 化 较 小 。 在 4 原 子 层 时 ，

AlCrTaTiZr（111）面以及AlCrTaTiZrN₅（001）面

的能量最低，说明该点表面结构最稳定。因此，

选择 4 原子层 AlCrTaTiZr（111）面以及 4 原子层

AlCrTaTiZrN₅（001）面构建扩散模型。

针 对 不 同 原 子 层 数 的 AlCrTaTiZr 与 

AlCrTaTiZrN5 体系，此处分别计算了其（100）、

（010）、（001）和（111）晶面的表面能，结果见图

2。计算表明，随原子层厚度增加，两种材料的表

面能均呈现单调递减规律，且降低幅度逐渐收敛；

当层数超过4层后，表面能变化趋于微弱，进一步

增加层厚对能量影响甚微。在 4 原子层厚度下，

AlCrTaTiZr（111）面和AlCrTaTiZrN5（001）面具

有最低的表面能数值，表明这两种表面构型在热

力学上最为稳定。据此，后续扩散模型的构建选

用 4原子层的AlCrTaTiZr（111）面和相同层数的

AlCrTaTiZrN5（001）面作为代表性界面结构。

1.2　  界面构建与稳定性计算　

通过计算 AlCrTaTiZr 与 AlCrTaTiZrN₅切面在

不同距离时的界面分离功（Work of separation， 

Wsep），明确最优界面距离并确保构建的界面稳定。

AlCrTaTiZr/AlCrTaTiZrN₅复合界面单位面积上的界

面分离功Wsep表达式见式（4）［24］。

Wsep = (E AlCrTaTiZrN5

slab + E AlCrTaTiZr
slab - E interface ) ∕ S interface

（4）

图 3呈现了计算后的AlCrTaTiZr/AlCrTaTiZrN5

界面分离功随界面间距d的变化规律。随着d的逐

渐增大，界面分离功呈现先减小后增大的非单调

趋势，并在d=2.2 Å（0.22 nm）处达到极值点，该

位置即界面的平衡位置，此时界面的结合能与化

学稳定性最强。单位面积的界面分离功Wsep定义为

将界面分离为两个自由表面所需的外功，其结果

需由充分弛豫后的 AlCrTaTiZrN5 表面总能量

（E AlCrTaTiZrN5

slab ）、AlCrTaTiZr 表面总能量（E AlCrTaTiZr
slab ）

以及二者构成的界面体系总能量（Einterface），并除以

界面面积（Sinterface）后决定。此处若Wsep取负值，则

意味着体系具有正的界面结合能，表明界面在热

力学上倾向于保持结合。计算得到的稳定状态下，

界面分离功Wsep=-3.854 J/m2。

图2　不同原子层数AlCrTaTiZr和AlCrTaTiZrN₅(100)、(010)、(001)和(111)面的表面能with different atomic layers
Fig.2　Surface energies of (100), (010), (001), and (111) of AlCrTaTiZr and AlCrTaTiZrN₅
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为构建 AlCrTaTiZr/AlCrTaTiZrN5 界面，首先

从优化后的AlCrTaTiZrN5体相结构沿（001）方向

截取 4 原子层厚的薄片，再从 AlCrTaTiZr 体相沿

（111）方向截取等层数的薄片。将两个薄片沿 z轴

方向堆叠，并将初始界面间距设定为 2.2 Å。为避

免周期性边界条件下相邻镜像层之间发生非物理

相互作用，在模型 z方向添加厚度为 20 Å的真空

层。计算采用VASP程序包，经过收敛性测试确定

平面波截断能为450 eV，布里渊区积分采用2×5×1

的Monkhorst-Pack网格。结构弛豫过程中，电子步

收敛判据设定为 5×10−4 eV/atom，原子间最大作用

力收敛至0.2 eV/Å以内；计算未考虑自旋极化效应

（即采用非自旋极化设置），同时对原子位置、晶

胞形状及体积进行全优化，以获得稳定的界面构

型。实际情况中，界面会因为不同的晶粒取向而

呈现多样性，但获得的本征扩散特性仍能揭示一

般规律。

1.3　  第一性原理计算方法　

借 助 过 渡 态 搜 寻 方 法 以 探 讨 氢 原 子 在

AlCrTaTiZr/AlCrTaTiZrN5复合涂层界面附近的溶解

行为及跨界面扩散路径。为定量描述氢原子在界

面处的溶解倾向，定义溶解能Esol如式（5）［25］。

Esol = (E tot - EHEN/HEA - EH) （5）

式中：Etot为包含单个氢原子与界面体系的总体能

量；EHEN/HEA为不含氢原子时界面模型的能量，而

EHEH代表孤立的单个氢原子能量。需要指出的是，

由于两个氢原子结合成氢分子时会释放能量，EHEH 

不能简单取为1/2 EH2，因此通过独立计算获得。为

此，本研究采用VASP构建一个体积为16 Å×16 Å×

16 Å的立方体晶胞，将单个氢原子置于晶胞中心

（如图5所示），以计算孤立氢原子的能量。电子交

换关联泛函选用广义梯度近似下的 Perdew-Burke-

Ernzerhof （GGA-PBE）形式。经过收敛性测试，

截断能设为400 eV，布里渊区积分采用Monkhorst-

Pack 方法生成 3×3×3 的 k 点网格。结构弛豫过程

中，能量收敛判据为 5×10−3 eV/atom，原子间最大

作用力收敛至 0.02 eV/Å。采用非自旋极化设置对

晶胞整体进行全弛豫。最终获得孤立氢原子的能

量为-1.178 eV。该值直接代入上述溶解能表达式，

用于后续分析。需要说明的是，上述第一性原理

计算均基于 Born-Oppenheimer 绝热近似，在该框

架下电子薛定谔方程与原子核质量无关，这为过

渡态搜寻提供了可靠的势能面基础。

图3　AlCrTaTiZr /AlCrTaTiZrN₅界面分离功与界面距离的
关系

Fig.3　Relationship between interfacial separation work and 
interfacial distance

图4　优化后的界面模型示意图
Fig.4　Schematic of the optimised interface model

图5　H原子能量的计算模型
Fig.5　Calculation model of H atomic energy
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2   结果与讨论

2.1　  氢在界面的占位偏好与溶解能　

在AlCrTaTiZr/AlCrTaTiZrN₅界面位置，H原子

可能的溶解位点包括八面体位置（编号为 1、3、

4、6、7、9、11和 14）和四面体位置（编号为 2、

5、8、10、12、13和15）。这些位点在界面模型中

的具体位置如图6所示，其中八面体位置是指H原

子被六个其他原子包围，形成一个八面体几何结

构的位点；四面体位置是指H原子被四个其他原

子包围，形成一个四面体几何结构的位点。在此

条件下，通过弛豫以获得垂直于界面方向（z 方

向）上由于晶格常数失配及化学键合差异而产生

的拉伸与收缩行为。

在AlCrTaTiZrN5层内，氢原子初始置于四面体

间隙位，但结构弛豫后自发迁移至八面体间隙位，

说明该层中八面体位点在能量上更具优势；作为

对比，在AlCrTaTiZr层中，氢原子则倾向于占据

四面体位点。这种占位行为的差异与界面应变场

密切相关：由于界面两侧晶格失配，AlCrTaTiZrN5

侧受到拉伸应变，引起层间距扩大，而AlCrTaTiZr

侧则承受压缩应变，层间距缩小。这种非均匀应

变分布直接改变了各间隙位点的相对稳定性，从

而影响氢原子的择优占位倾向。因此，界面应变

和位点几何应当共同调控了氢的溶解与分布行为。

H原子在界面的溶解能与位点的关系如图7所

示。界面处标记为7、8、9的位点对应的溶解能均

为正值，且当氢原子逐渐远离界面时，同一区域

内的溶解能呈下降趋势。这表明，从热力学角度

而言，氢原子在界面处占据需要额外能量，而远

离界面的位置在能量上更为有利，证明界面处不

利于H原子的占据。

2.2　  跨界面能垒与扩散路径　

采用 CI-NEB （Climbing image nudged elastic 

band）方法以确定H原子在复合界面的扩散路径和

能垒。该方法通过在初态和末态之间插入一系列

中间构型，并沿弹性带方向进行优化，最终确定

最小能量路径与最可能的过渡态。基于H原子在

界面中的溶解能结果，选取溶解能较低的 1、5、

7、10、13位点作为扩散节点，构建H原子从高熵

陶瓷 AlCrTaTiZrN₅层向高熵合金 AlCrTaTiZr 层扩

散的路径（图 8）。该路径划分为A、B、C、D四

个阶段，对应关系分别为：阶段A（位点 1→5），

陶瓷层内扩散；阶段B（位点 5→7）：跨越界面；

阶段C（位点7→10）：近界面合金侧；阶段D（位

点10→13）：合金层内扩散。

图9展示了H原子跨越界面时的起始点与路径

位点。图 10给出了氢原子在界面附近沿各阶段扩

散路径所对应的迁移能垒变化。整体来看，扩散

势垒随路径呈先上升后下降的趋势：在初始阶段

A，势垒较低，为 0.22 eV；当原子从高熵陶瓷层

图6　H原子在AlCrTaTiZr/AlCrTaTiZrN₅界面的溶解位点分
布（正视图）

Fig.6　Solvation site distribution of H atoms at the 
AlCrTaTiZr/AlCrTaTiZrN₅ interface (front view)

图7　H原子在界面各个位点的溶解能
Fig.7　Solvation energy of H atoms at various sites of the 

interface
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AlCrTaTiZrN5向界面迁移（阶段B）时，能垒急剧

攀升至 0.54 eV，表明界面区域对氢原子扩散具有

较强的阻碍作用；随后，在阶段C与D中，氢原子

逐步远离界面，势垒分别降低至 0.25 eV 和

0.17 eV。上述结果综合反映出，氢原子在高熵陶

瓷层内的扩散难度明显高于高熵合金层，因为陶

瓷侧所需克服的势垒峰值显著更高，而界面则构

成了扩散过程中的主要动力学瓶颈。

在阻氢场景下，氢将由陶瓷端跨过界面进入

合金端，但仍需留意反向扩散时带来的差异。氢

从高熵合金（AlCrTaTiZr）向陶瓷（AlCrTaTiZrN

₅）反向扩散时，由于初态和末态的相对能量相反，

其本征扩散路径和能量数值是相同的。但由于陶

瓷层比合金层的基体溶解能高，反向扩散（由合

金至陶瓷）从热力学角度需要克服更高的驱动能

垒。

3   结论

针对高熵复合涂层界面中的氢同位素扩散问

题，采用第一性原理方法研究了 H 原子在

AlCrTaTiZr/AlCrTaTiZrN₅复合界面的溶解与扩散行

为。通过 SQS 方法构建了 40 原子的 bcc 结构

AlCrTaTiZr与 80原子的 fcc结构AlCrTaTiZrN₅超胞

模型，经结构优化后，依据表面能筛选出最稳定

的 AlCrTaTiZr （111）与 AlCrTaTiZrN ₅ （001）切

面，进而建立了复合界面模型。并利用CI-NEB方

法计算了H原子的扩散能垒。

结果表明，H原子在AlCrTaTiZrN₅陶瓷层中倾

向于占据八面体间隙位 （溶解能为 -0.124~

-0.054 eV），而在AlCrTaTiZr合金层中则优先占据

四面体间隙位（溶解能为-0.385~-0.314 eV），该

差异源于两者的晶体结构及局部化学环境不同。

界 面 附 近 位 点 的 溶 解 能 均 为 正 值 （0.012~

0.212 eV），显著高于两侧体相区的负值溶解能

（-0.385~-0.054 eV），表明界面区域对H原子占据

具有能量不利性，需额外克服约 0.2~0.4 eV 的能

垒。

基 于 CI-NEB 方 法 的 计 算 进 一 步 揭 示 ，

AlCrTaTiZrN₅陶瓷层中（阶段A、B）的平均扩散

能垒（0.38 eV）明显高于AlCrTaTiZr合金层（阶

段C、D）的平均能垒（0.21 eV），表明高熵陶瓷

相具有更高的氢扩散阻力。这与单一材料实验中

“高熵氮化物抗氢渗透性能优于合金”的规律一

致。鉴于氢原子与氘、氚等同位素具有相同的核

外电子结构，因此在不考虑核质量影响核外电子

结构的情况下，得到的结果亦有助于氘、氚在同

图8　H原子从AlCrTaTiZrN₅侧向AlCrTaTiZr侧的扩散路径
Fig.8　H atoms diffusion path from AlCrTaTiZrN₅ to 

AlCrTaTiZr

图9　H原子在AlCrTaTiZr/AlCrTaTiZrN₅界面的起始点
Fig.9　Initiation of H atoms at the AlCrTaTiZr/AlCrTaTiZrN₅ 

interface

图10　H原子在AlCrTaTiZr/AlCrTaTiZrN₅界面附近的扩散
路径

Fig.10　Diffusion paths of H atoms near the AlCrTaTiZr/
AlCrTaTiZrN₅ interface
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类高熵复合界面的扩散行为理解。

应当指出，在实验中各种方法制备的复合涂

层中，界面处必然存在晶格失配位错、空位团簇

及非晶化过渡层等缺陷。这些缺陷通常会引入较

大的束缚陷阱（eV量级），显著增加氢原子的局域

结合能，从而导致实验测得的宏观扩散系数往往

低于理想预测值。因此，实际场景下的扩散能将

在上述计算的基础上叠加额外的缺陷束缚能。在

辐射环境中，氢同位素（如氚）常与辐照缺陷

（空位、间隙原子）耦合。本工作揭示的界面阻氢

机制可从两方面指导辐射环境应用：（1）界面高

溶解能可抑制氢与辐照缺陷的结合，减少氢-空位

团簇形成；（2）高扩散能垒可延缓氢向材料内部

渗透，降低氢脆风险。本文建立的数据库可为基

于第一性原理模拟的界面化学反应研究提供支

撑［26］，也有助于量化辐照缺陷的钉扎效应［27］。后

续工作将结合缺陷热力学，深入探究杂质与缺陷

对氢扩散路径的钉扎机制，以全面揭示该材料在

极端环境下的阻氢特性。
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