
!第!"卷第#期 原 子 能 科 学 技 术 $%&’!"!(%’#
!"))*年#月 +,%-./0123456/.21/271892/:1%&%45 ;71’"))*

氚化钛膜中氦的热解吸行为初步研究
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摘要!对 P2%9.原子比$"P2$+$"9.$为)’))!#)’=))的Q块氚化钛膜样品在#=))c以下进行热解吸

分析!以获得它们的热解吸谱&在低于#=))c范围内!氚化钛膜共有!种氦的热释放峰!分别对应于贯

穿至表面的氦泡%近表面的氦%体相中的氦泡和氦的小团簇&对这!种类型的氦释放峰的解吸温度和解

吸量随膜中总氦量的变化分别进行分析!研究观测膜中各种状态存在的氦量随$"P2$+$"9.$增加的变

化趋势&实验观测到!升温将导致氚化钛膜可容纳的氦量大幅降低&
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!!由氚衰变产生的氦在金属中的迁移聚集
乃至形成的氦泡不仅会导致该金属体积膨

胀!降低其机械性能以及升高金属氚化物平
衡压!而且当氦在金属中积累到一定程度后
将导致氦的加速释放!严重影响氚化物膜的

使用性能&因此!研究金属氚化物中氦的行
为具有重要意义&
对金属中氦的研究可追溯到")世纪H)年

代&A7312T首先报道了受辐照的钢因氦泡在
晶界聚集而引起的高温脆性&9:%-7T等)#*在



室温下通过电镜观察到!在时效几十天的氚化
钯中已形成呈均匀分布的 P2泡和沿泡分布的
位错环&6/:%W23等)"*对a3的氚化物在不脱
氚的情况下进行90E 观察!发现样品经"!:
时效!在,和"相区均产生了#1-的 P2泡&

$282122R等)=*采用热解吸技术研究了不同氦
含量氚化钛粉末样品的=P2!提出氚化钛的热
解吸谱存在I种氦的释放峰&9:%-7T等)!*对
单晶镍的氚化物时效后从#))#*))c范围内
进行了热解吸实验!结果表明!单个氦在氦泡中
的束缚能约为"2$!低温下在体相中的迁移能
约为)’=I2$&目前尚未见国内相关的研究报
道&本工作将对时效不同周期获得的不同氦含
量的氚化钛膜样品进行热解吸分析!研究氦在
氚化钛膜中的各种状态以及它们随氦含量增加

的变化关系&

@ 实验
氚%钛靶的制备方法均是将高纯钛采用电

阻蒸镀法蒸镀几微米的钛膜到直径为#*--的
钼底衬上!再经氚饱和后置于真空柜中贮存&
经氚饱和的样品的氚钛原子比相差不大!样品
中的 P2含量主要由时效的周期长短决定&当
时效一定周期的样品中 P2含量达到所需值
后!将该样品从真空柜中取出!并进行热解吸
分析&
热解吸实验在自行设计的金属高真空系统

上进行&该系统主要由真空解吸系统和#台四
极质谱计组成&由计算机进行数据自动采集及
处理!并对释放的气体压力和对应的退火温度
进行实时记录!还可对温控仪程序段进行设置
和运行控制&真空解吸系统是一静态解吸系
统!解吸的气体在真空室中累积!与系统相连的
四极质谱计则记录解吸气体中的=P2含量变
化&解吸实验时!将老化的金属氚化物样品置
于样品托盘上!抽真空至系统压力低于=-Z7
后!对样品以#)c+-.1的升温速率加热!从室
温到#"Q=c!四极质谱计对解吸的气体进行
连续取样测量!计算机每=T采集#次解吸系
统内的气体压力和对应的退火温度&根据温度
与时间的线性关系!可得到气体组分的离子流
强度与退火温度的变化关系曲线!即气体的释
放量与退火温度的关系&

D 结果与讨论
D’@ 氦的热解吸谱
图#示出了$"P2$+$"9.$$为)’))!#

)’=))的氚钛膜在#=))c以下的热解吸谱&
图中的纵坐标是四极质谱计测定的氦离子流强

度!该值与系统中的氦分压成正比!还与测量时
四极质谱计所施加的电压有关&因此!不同热
解吸谱图中的相同离子强度值代表的系统氦分

压并非完全相同&另外!实验采用的四极质谱
计的稳定性不佳!测量的氦分压值出现一定波
动!因此!只对积分谱进行分析&
从图#可看出!Q个样品在=))##)))c

温区内存在!种释放峰!图中分别以*#(表
示&其中!在I))#*))c间!所有的Q个样品
均存在#个释放峰!定义其为第一类释放峰&
由该峰计算出的释放量随$"P2$+$"9.$的变
化不大!P2释放量保持在较低水平&热解吸
开始时!该释放峰的峰温随$"P2$+$"9.$的增
加而降低!但在第四类释放出现后!由于第四类
释放峰的峰温低于第一类释放峰!从图#可看
出!第四类释放峰对第一类释放峰产生了影响!
致使第一类释放峰的峰温升高&根据后面的分
析可知!第四类释放峰归因于贯穿至表面的氦
泡释放&因此!第一类释放峰可能源自于氚钛
膜表面!在贮存仅#I8的氚钛靶的热解吸谱中
也有这一类释放峰出现!说明它只能是氦团簇
或以替代位和间隙位等方式存在的单个氦原子

的释放峰&这类释放峰的释放量不高!仅占总
解吸量的几十分之一&
在热解吸谱中!除$"P2$+$"9.$为)’))!

的 氚 钛 靶 外!其 它 样 品 的 解 吸 谱 中 在

*))###))c温区均存在##"个释放峰!其释
放温度相对较高!释放量大至超过氚钛膜内总
氦含量的I)‘&因此!这两种释放峰可能是氦
泡和氦团簇的释放峰!其中!氦团簇的释放峰温
度相对较高!定义其为第二类释放峰!氦泡的释
放峰温度相对较低!定义为第三类释放峰&氦
团簇释放的第二类释放峰已在$"P2$+$"9.$
为)’))Q时的氚钛靶中出现&该释放峰的峰温
随氚钛膜中$"P2$+$"9.$的增大而缓慢降低!
当$"P2$+$"9.$增大到)’"#J时!这类释放峰
已在解吸谱图中消失&$"P2$+$"9.$为)’"#J
的氚钛膜临近加速释放!并已开始有氦泡的贯
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图# 具有不同$"P2$+$"9.$的氚钛膜的氦热解吸谱

L.4’# 9:23-%82T%3V,.%1TV2/,37%S,.,71.N-,3.,.82S.&-U.,:R73.%NT$"P2$+$"9.$

$"P2$+$"9.$!时效’7((()’))!!#I8#W((()’))Q!=)8#/((()’)!"!#!*8#

8((()’)HQ!"=#8#2((()’"#J!J**8#S((()’"QJ!#"J!8#4((()’=))!#!J)8

穿连通过程&这一过程将使氚钛膜中相对较小
的氦团簇与其它的氦泡相连通!最终使膜中的
氦团簇与氦泡合并!这可能导致相对较小的氦
团簇释放峰消失&第三类释放峰在团簇氦完全
长大成氦泡后!逐渐从团簇氦的释放峰中分离
出来!并一直存在于其后所有样品的解吸谱中&
不论是否处于加速释放过程!该释放峰的温度
皆随氚化钛膜中$"P2$+$"9.$的增大而缓慢降
低!释放量则随氚钛膜中氦含量的增加而增大&
在$"P2$+$"9.$为)’"#J的氚钛膜的热解

吸谱图中出现了另一种释放峰&这种释放峰的
温度很低!近乎于室温&$"P2$+$"9.$为)’"#J
的氚钛膜已临界氦的加速释放!此时!膜中已有
部分氦泡的贯穿连通过程发生!而这类释放峰
几乎在室温已出现!因此!这类释放峰显然与贯
穿至表面的通道相连的氦泡释放相关!为此!可
定义为第四类释放峰&第四类释放峰也出现于

处在氦的加速释放过程的样品的解吸谱中!且
释放量有所增加&值得注意的是!第四类释放
峰并非显示着所有氦泡中的氦的完全释放!其
原因可能有以下两个方面&

#$并非所有的氦泡均相互连通&这种情
况对于处在氦的加速释放前的样品是存在的!
对处在氦的加速释放过程中的样品也同样适

用&因为在氦的静态贮存实验中业已观测到样
品即使已处于氦的加速释放过程中!但氦的释
放系数在加速释放后至少两年内始终小于#!
这意味着处于氦的加速释放过程中的氚钛膜中

的$"P2$+$"9.$仍在缓慢增加!膜中还有一定
数量的孤立于其它相互连通的氦泡的团簇氦或

小氦泡存在&

"$个别贯穿至表面的氦泡的氦释放导致
膜内的应力收缩!关闭了膜内其它氦泡与膜表
面相连氦泡的通道!这可能是导致氦泡中的氦
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未全部解吸在第四类释放峰中的主要原因&

D’D 解吸谱中各谱峰的氦释放量
表#列出$"P2$+$"9.$为)’"#J和)’"QJ

的氚钛膜样品的热解吸谱中各谱峰的温度分布

和解吸量!计算中假设氚钛靶膜中的最高氦含
量为)’"H&

表@ 贮存VWW和@DVI-氚钛膜的

热解吸峰分布和解吸量

4*=6%@ 4%;9%3*’.3%*#-X.*#’(’1+,9%*Y&

,+3’(’*#(.;’3(’(-%,(6;&*)%VWW*#-@DVI-

贮存

周期+8

$"P2$+

$"9.$

谱峰分布

温度+c

解吸量

$"P2$+

$"9.$

残余氦量

$"P2$+

$"9.$

J** )’"#J =!*#!"= )’)))IQ )’)I#

I!)#H!) )’))=*H

*!)##"") )’#H=H

#"J! )’"QJ =))#!Q! )’)") )’)HQ

H))#H!= )’))Q!

*#=###I) )’#HI

从表#可看出!$"P2$+$"9.$为)’"#J的
样品即将达氦的加速释放期!而$"P2$+$"9.$
为)’"QJ的样品正处在氦的加速释放期!"块
样品的氦热解吸谱中均出现了=种类型相同的
释放峰&从解吸谱谱峰分布的温度区间看!

$"P2$+$"9.$为)’"#J的样品=!*#!"=c解
吸峰的温度分布宽度均小于$"P2$+$"9.$为

)’"QJ的在=))#!Q!c的解吸峰!说明随着样品
即将进入氦的加速释放过程!贯穿至近表面的氦
泡逐渐增多&从解吸量的对比也可看出这一点&

$"P2$+$"9.$为)’"QJ的氚钛膜的=))#!Q!c谱
峰中含有的氦解吸量是$"P2$+$"9.$为)’"#J的氚
钛膜=!*#!"=c谱峰中解吸氦量的=)多倍!这
将导致贯穿至表面的释放峰温度降低!温度分布
宽度增大&"块样品在H))c左右的谱峰的解吸
温度和解吸量随总氦量的增加变化不大&
上述谱峰原子在近表面以单个氦或氦的小

团簇形式存在的氦!它们既向表面扩散!又得到
膜内部的氦泡中扩散过来的氦的补充!当然!它
也可能向膜内部的氦泡中扩散!从而在二者之

间达到一动态平衡&随着样品进入加速释放阶
段这类释放峰并未出现较大的变化!说明能够
贯穿至表面的氦泡不多!近表面仍有大量孤立
的单原子存在&在*))##"))c之间解吸的
高温峰!$"P2$+$"9.$为 )’"QJ 的样品比

$"P2$+$"9.$为)’"#J的样品的释放峰温度略
有降低!解吸量略有增加!但变化不明显&由此
可看出!新增加的氦较多进入了贯穿至表面的
氦的释放峰中!之后!高于I))c的样品中氦泡
内的氦和单原子氦的量趋于一个饱和值&这说
明!升高温度将导致氚钛膜样品中可容纳的氦
量大幅降低!它使得在解吸温度升高后因到达
了氚钛膜的氦容纳极限而几乎所有新生成的进

入氦泡的氦全部被解吸出来&

H!结论
对$"P2$+$"9.$为)’))!#)’=))的Q块

氚钛膜样品在#=))c以下进行了热解吸分
析!获得了它们的热解吸谱&在低于#=))c的
温度范围内!氚钛膜的热解吸出现!种释放峰!
分别对应于贯穿至表面的氦泡%氚钛膜近表面
的氦%氦泡和氦的小团簇&$"P2$+$"9.$为
)’))!的样品的解吸谱中出现了来自近表面的
团簇氦和单个氦的释放峰#$"P2$+$"9.$达到

)’))Q时!解吸谱中开始出现来自膜内的团簇氦
的释放峰#当$"P2$+$"9.$达到)’"#J时!有贯
穿至表面的氦泡的释放峰出现!同时团簇氦的
释放峰完全消失&贮存温度的升高导致氚化钛
膜可容纳的氦量大幅降低&
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