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摘要!采用热扩散法研究高温高压充-5技术$研究结果表明!当温度低于#**g时!玻璃微球球内基本

检测不到-5%在B**g高温条件下可实现微量-5气的渗透%在外压"’*XR9()!<条件下!球内-5最

高含量为*’**AXR9%延长充气时间和增加外压均不能使微球内-5量增加%随着充气温度升高!微球表

面粗糙度由原来的不到)*3/增加到#*!"**3/!微球损失也增大%在B**g("’*XR9条件下!玻璃微

球开始出现形变或破裂!微球损失超过#*i$
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!!在激光惯性约束聚变"DPQ#实验中!作为
靶丸的空心微球内部通常需充有一定密度和比

例组成的气体!如作为燃料气体的])"氘气#或

];"氘氚气体#!作为诊断气体的 -5等$充诊
断气体的目的是在实验过程中通过测量特定信

号!结合其它一些测量手段以获得靶丸压缩过



程中一些有用信息!如靶丸压缩变形过程(等离
子体的电子密度和电子温度等)"*$空心玻璃微
球"aGX#具有制备工艺比较成熟!同心度好!
壁厚均匀!表面粗糙度低!耐辐照!对氢同位素
的保气半寿命长等优点!是DPQ实验中最早采
用的一大类靶丸!应用相当广泛))*$然而!

aGX充-5却存在相当大的难度$为此!国外
制靶人员进行了一系列研究以确定充-5的可
行性和具体工艺)AC#*$在玻璃球制备方面!因传
统配方的玻璃微球含有碱金属和碱土金属等元

素!精练温度高!微球缺陷少!阻气性能较纯

80‘)微球好!故采用纯80‘)微球代替传统玻璃
球!80‘)微球制备方法有炉内成球法(掺杂等离
子体涂层"80CG]R#球壳热解法和溅射法等$
在充气方面探索了炉内原位充-5和注入法充

-5等技术$这些方法在一定程度上满足了国
外制靶的需要$国内的研究工作刚刚起步!目
前已开展了类玻璃微球充 -5的工作)B*!尚未
实现空心玻璃微球充-5!也不能满足相应的制
靶需要$本工作在大量实验基础上!针对

aGX在高温高压条件下热扩散法充-5情况!
研究球内-5的含量和充气带来的影响$

=!微量:"测量技术
实验对aGX球内-5的含量要求最少可

能低于*’**"XR9$目前!国内常用的微球内
径为)**$/!容积为!d"*

U,@!在标准状况
下!若球内有*’**"XR9气体!则球内气体总
量约)d"*U"A /%&$对于微球内如此小量的气
体测量!且需要测量混合气体中各组分的含量!
通常的方法如气泡法(干涉条纹法和露点法均
不能满足实验需要$气泡法和干涉条纹法不能
测量混合气体!而露点法精度达不到本实验要
求!为此!发展了四极质谱 "ZX8#破坏测
量)+C>*$
四极质谱可测量球内气体的比例和总量$

四极质谱系统示意图示于图"$该系统由真空
系统(进样系统(电离室(质量分析器(离子检测
器和记录系统组成$进样系统由两部分组成&
进标准气体部分!通过阀门与气瓶直接相连%微
球压碎装置$在电离室内!用电加热灯丝!产生
高速电子束$当气态试样进入电离室时!高速
电子与气体分子发生碰撞!若电子的能量大于

试样分子的电离电位!将导致试样分子电离&

XT4U"高速 ’00# XTT)4U"低速#""#

!!对于不同荷质比!有不同的峰相对应$质
谱得到的分子离子峰积分后!可得到总强度!对
气体总量的计算以分子离子峰为基础$在进样
室!当真空达到要求后!压碎待测微球!气体由
球内完全释放!进样室与测量室之间的阀门打
开!气体进入测量室$对于某种特定的气体!气
体的电离有一定比例!而检测单元也有一定的
响应系数!测量结果与实际气体总量之间存在
的比例系数一般称为校准因子!校准因子由对
标准气体的测量进行确定$利用四极质谱法可
精确检测到微球内"’*d"*U! XR9的-5$

图"!四极质谱示意图

Q06’"!81<4/9.01%JMK9:5K=%&4

69I/9III=41.5%/4.45I7I.4/
-’’’高真空系统%c’’’压缩泵%P’’’测量室%]’’’计算机%

2’’’标准气源%Q’’’进样室%G’’’控制阀门

?!7L,热扩散法充:"
?’=!热扩散法充气原理
空心微球充气最常用的方法是热扩散法

"或称气体渗透法#!即在球壳内外存在压差条
件下!气体原子"或分子#由压力"浓度#高的地
方向压力"浓度#低的地方迁移$如果球壳材料
对该气体的渗透系数足够大!在可以接受的时
间内球内气压满足实验要求就可以采用此方

法),*$
实验在高压充气系统上进行!充气室最大

工作压力为)#XR9!最高工作温度为B#*g!
恒温时温度漂移小于*’#g$充气时!提高外
压和延长平衡时间均有利于球内气压的增加!
但前提是必须有足够大的气体渗透系数$根据

-55<430KI公式!气体渗透系数H 与温度的关

,"B第#期!!张占文等&空心玻璃微球热扩散法充-5



系为&

H <H*4O= > ,
=L" #4 ")#

式中&,为渗透能%H*为不随温度变化的常数%

=L为c%&.\/93常数$
由式")#可知!渗透系数随温度升高而增

大$充气时!采用高温!气体渗透系数增大!外
部气体较易扩散到球内!在微球保存时!保持室
温或低温!气体渗透系数降低!球内气体向外扩
散很慢!这就是热扩散充气的最基本原理$

?’?!实验内容
以空气为载气采用液滴法制备 aGX))*!

挑选直径约)**$/!壁厚"!)$/的微球充
气!-5充气压力为"’*XR9!平衡温度选为

"**()**(A**(!**(#**和B**g!平衡时间为

)!!,B<$利用四极质谱测球内-5含量!采用
原子力显微镜"-QX#测aGX的表面粗糙度$

@!实验结果及讨论
@>=!球内:"总量
图)所示为平衡温度为B** g时"个

aGX的测量结果$从测量的信号峰和基线对

图)!玻璃微球充-5测量结果

Q06’)!X49IK54/43.%J-503<%&&%N6&9II/015%I=<454
/’’’*’**)"XR9-5%.’’’基线

比看!四极质谱的测量精度很高$研究表明!在
充气平衡温度为#**g或低于#**g时!提高
充气压力到"*XR9和延长平衡时间到,B<!
球内均检测不到 -5$充气平衡温度直到B**
g才有少量-5扩散到 aGX 内部$充气压力

"’*XR9(平衡时间)!<时!不同平衡温度的
实验结果列于表"$从充气过程中微球的存活
率看!充气温度在!**g以下时!微球几乎不损

失%在#**g仅有少部分"约"*i#破损%当温
度达到B**g时!有超过半数的微球变形或破
损$实验研究还发现!在B**g充气时!并不是
所有的存活微球都有-5!而且平衡时间由)!<
增加到,B<!微球球内 -5并没有得到相应的
增加$

表=!不同充气温度下热扩散法充:"实验结果

E329#=!6#$%9-$*0:"I0)99)+4.*99*<493$$D)("*$O.#"#$

3-/)00#"#+-0)99)+4-#DO#"3-%"#

充气温度,g -5气压力,XR9 aGX存活率,i

*!** -"d"*U! 约"**

#** -"d"*U! ,,*

B** -Ad"*UA A*!#*

@’?!微球的球形度变化
对充气前和充气后的微球进行了显微镜观

察$在A**g以下!微球无任何变化"图A9#%

!**!#**g!微球球壳开始变混浊"肉眼可辨!
图像上分辨不出#!但微球未变形%当充气温度
达到B**g时!大部分微球变形"图AL#$值得
注意的是!图AL中的微球已严重变形!因玻璃
是脆性材料!在高温高压充气过程中一般可能
导致微球破损!很少变形!出现如图AL所示的
情况!惟一的解释是充气平衡温度达到或接近
了球壳材料的软化温度$

@’@!微球的表面形貌
充气后的玻璃微球-QX 测量结果"图!#

与显微镜观测结果相近$图!9是A**g充气
后的测量结果!表面粗糙度为A3/!图!L是

B**g 充气后的实验结果!表面粗糙度为

#)3/$A**g及A**g以下充气!微球表面粗
糙度基本无变化!一般都在)*3/以下"部分
表面有颗粒状凸起!否则粗糙度均为几个纳
米#%!**!#**g充气!表面粗糙度增加!但不
明显!一般不超过A*3/%而B**g充气后!表面明
显变差!部分微球表面粗糙度超过#*3/"图!L#$

@’A!讨论

-5在玻璃球壳内的扩散只与球壳内的缺陷
或格点上的空位有关$球外-5扩散到微球球内
主要经历A步过程&"#-5在球壳外层的吸附%

)#吸附在外壳层的-5向球壳内部扩散!直到球
壳的内壁%A#吸附在球壳内壁的-5解吸附$
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图A!玻璃微球A**g"9#和B**g"L#充气后照片

Q06’A!X015%I1%=01=01.K54I%JaGX9J.45J0&&036-59.A**g"9#93:B**g"L#

图!!玻璃微球A**g"9#和B**g"L#充气后-QX照片

Q06’!!-QX=01.K54I%JaGX9J.45-5CJ0&&0369.A**g"9#93:B**g"L#

!!采用热扩散法充气!提高充气平衡温度和
外压!延长平衡时间皆有利于球内气体总量的
增加!其中!充气温度是关键因素$提高充气温
度的目的在于增大气体渗透系数!低温不能充
入的气体!在高温条件下可能实现充气!而对于
特定的微球和待充气体!热扩散法是否可行!关
键在保证微球质量"球形度和表面状况等#同时
控制充气所需的时间$在B**g时玻璃微球虽
可充-5!但充入的-5总量偏低!而且随着充气
温度升高!表面粗糙度增加!存活率降低!甚至
出现破裂变形$
提高外压和延长时间并不能增加球内 -5

总量!这与通常扩散法充气的实验结果明显不
同!可能的一个原因是 -5并没有扩散到微球
球内!只是在高温高压条件下进入球壳材料内
部!而且只停留在表面一层!到达一定浓度后!

-5量便不再增加$
玻璃微球的软化温度与其组成成分密切相

关!对于 80‘)含量高的玻璃!软化温度超过

"***g$采用液滴法制备的玻璃微球!其主
要成分为80‘)((9)‘(Y)‘(c)‘A和-&)‘A!其
中!80‘)含量约>*i$如果玻璃微球成分中

80‘)含量提高到,*i以上!那么!可在更高温
下充气$如果在不升高充气温度进行热扩散充

-5!还可考虑降低玻璃微球的气体渗透系数$
改变气体渗透系数的方法如改变玻璃组成!在
玻璃网络中引入原子半径较大的元素%或采用
后处理过程!如化学腐蚀(物理膨胀(射线或粒
子束辐照等增加球壳材料的缺陷等!都有望实
现热扩散法快速充-5$

A!结论
靶丸内充-5具有极其重要的意义$本文

研究了 aGX热扩散法充-5$研究表明!热扩
散法充气在B**g高温下可实现微量-5气的
渗透!)!<可充入-5的总量为Ad"*UA XR9!
但高温充气导致微球表面粗糙度下降!微球存
活率低$目前!DPQ实验用靶丸表面粗糙度一
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般要求为#*3/以下!aGX 表面粗糙度应低
于A*3/!B**g高温充气后的微球表面粗糙
度已不能达到这一实验要求$况且!通过提高
外压和充气平衡时间不能增加球内 -5的含
量!而目前微球内充入的 -5的含量还不能达
到实验要求$对于球内通常的"’*XR9燃料
气体情况!目前的掺杂量约为*’Ai!与实际要
求的"i尚有差距$如果要求诊断气体掺杂量
较低!或采用特殊途径增加玻璃球的气体渗透
系数!热扩散法高温充-5还是可行的!可用于
制备DPQ靶$
本工作由本组组员共同完成!测量组的相

关人员也做了大量努力!在此一并致谢$
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