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摘要!采用脉冲电沉积方法%以6%6>二甲基甲酰胺"aVd$体系为电镀介质%研究了电极距离’溶剂aVd的体

积’沉积时间’铀的质量浓度’阴极材料等对镀层性能和铀沉积率的影响%得到在aVd中脉冲分子镀铀的最佳

条件%制备得到的靶面平整’牢固&用扫描电镜分析了铀靶的形貌和组成%采用测厚仪分析了铀靶厚度的均匀

性&结果表明%在脉冲电沉积中%铀是非均匀沉积%靶面密度为)’!#!’)8M(28!&

关 键 词!脉冲分子镀!aVd!均匀性!铀靶
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!!近年来%为了研究超重元素的化学行为%锕系
元素常作为靶用来合成多种超重元素的丰中子同

位素*+>!+&由于这些超重核素的生成截面较低%需
要提高靶面上的束流密度来减少束流辐照时间和

提高产额&束流密度的增加对靶的均匀性’牢固
度’抗辐射性和热稳定性等都提出了更高的要求&
并且为了提高丰中子同位素的产额%还需要进一
步的提高靶厚&目前%分子镀技术*+>*+是被国内外

广泛采用的制备较高质量锕系元素源’靶的技术&
分子镀以有机溶剂代替水相进行电镀%可在底衬
材料上制备均匀’牢固的镀层%并能在较短的时间
内获得定量或半定量的沉积&然而%传统的分子
镀均使用直流电源%直流分子镀制备的源’靶具有
内应力大’易开裂’沉积厚度有限"厚度上限一般
在+8M(28! 以内$等缺陷%已不能满足目前核化
学领域制靶的需要&为了克服传统直流电沉积方



法的不利因素!本工作拟采用脉冲电沉积技术!制
备厚度和牢固度更高的锕系元素靶"

;!脉冲电沉积制靶!源"的原理

脉冲电沉积是国外*)年代发展起来的一种
新型技术#A$!作为一种镀层质量槽外控制技术!其
本质仍是一种直流电沉积"该技术通过改进电源
产生的波形并控制沉积参数的途径来提高沉积层

质量"典型的方波脉冲电流示意图示于图+"

图+!方波脉冲电流示意图

d6M’+!a60M.08%19\-0.3Z0<3Y-&932-..3/:
’%/%%%导通时间&]/:683’!

’%11%%%关断时间&]11:683’!

78%%% 平均电流密度&F<3.0M32-..3/:43/96:;’!

7Y%%% 峰值电流密度&W30X2-..3/:43/96:;’

各脉冲参数间的关系如下式所示(
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式中!8为频率!Pf)1为占空比!_"

!!脉冲电镀具有直流电镀所不具备的优点(可
提高电流效率!使镀层结晶紧密!纯度*均匀性更
好!镀层外观更平整牢固"脉冲电沉积技术在贵
金属*合金 #">++$*多层金属*非晶态合金等物质的
沉积方面!性能均优于直流电沉积!尤其是贵金
属!因此被广泛应用于工业生产中"

=!实验部分

=<;!试剂和仪器

=<;<;!试剂!制靶料液的质量浓度为!)’#"!

!#’!)M+E!分别为国防科工委放射性一级计量站

提供 和 自 制)6!6>二 甲 基 甲 酰 胺 &aVd’!
偶氮砷&&质量分数为)’?_’*丙酮!分析纯!北
京化学试剂公司)工作标准储备液!自制!铀的质
量浓度为?*’A#8M+E"

=’;’=!仪器!WE>+))型脉冲直流电源!8e)#
!)))Pf!1e)#+))_!9e)#++)$!78e)#
+))8F!中国原子能科学研究院自制)电镀槽及
装置!中国原子能科学研究院自制)TW!++a型电
子天平!德国赛多利斯公司!感量)’)+8M)G$>
+!)>)!型紫外分光光度计!日本岛津公司),VN>
=@=)型扫描电镜!日本电子株式会社)d,#+#低
本底%闪烁探头!dP#=@F型自动定标器!北京核
仪器厂)VW]5型涡流测厚仪!德国 d69273.公
司"

=<=!实验方法

=<=<;!阴极材料表面处理!阴极材料采用"@)
88的不锈钢片!用金相砂纸打磨至镜面!用丙酮
浸泡过的棉球擦拭!除去油污!干燥后备用"

=’=’=!铀的脉冲电镀!准确称取约+))8M的
制源料液置于+)8E烧杯中!在红外灯下烘干!
用+)8EaVd充分溶解!得到所需电镀液"将
处理好的阴极不锈钢片装至电沉积槽底部!旋紧
底座"将电镀液转入电镀槽!以螺旋状的"+88
铂金丝作阳极!抛光处理后的不锈钢片作阴极!调
节阴阳极间距为+)88!脉冲电源电压为++)$!

8eA))Pf!1e+)_!开启电源!阴极转速为=)
.+86/"
电镀开始时!电流密度为!)8F+28!!随着

沉积的进行!电流密度以较快的速度逐渐下降!?

86/后为##?8F+28!!并保持稳定"@)86/后

关闭电源!停止电镀!移走阳极并倒出残液!用

aVd洗涤阳极!冲洗槽壁!洗涤液合并入残液"
小心取下阴极不锈钢片!用aVd冲洗靶面!洗涤
液合并到残液里!将所制靶子放置并晾干"干燥
后观察!靶面上有致密的黄色镀层"
将沉积残液转移至容量瓶中用去离子水定

容"以试剂空白为参比!偶氮胂&为显色剂!用分
光光度法测量吸光度!由工作曲线得出残液中残
余的铀质量!计算沉积率&:’"

: * &$&G’)-$&G’’+$&G’)^+))_"

=’=’>!铀靶的性能测试!以测厚仪测试铀镀层
的厚度均匀性)用扫描电镜&NQV+QaL5d’观察
镀层表面形貌特征并定性分析铀靶的主要成分"
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>!结果和讨论

><;!沉积率的影响因素
以不锈钢片为阴极!螺旋状白金丝为阳极!搅

拌速度为=)."86/!溶剂 aVd体积为+)8E!

8eA))Pf!1e+)_!9e++)$#沉积完毕测量
残液中铀的质量!计算沉积率并考察影响沉积率
的因素#

>’;’;!电镀时间对沉积率的影响!用制备的

#$G%e)’#M"E的电镀液进行脉冲电镀实验!电
镀时间$+%对沉积率$:%的影响示于图!#由图!
可看出!电镀开始的?86/内沉积率即可超过

*)_!+)86/后达到A)_!之后沉积率稳定上升!

@)86/后继续增加电镀时间沉积率提高有限#

@)86/的沉积率比=)86/的沉积率仅低!_#
@_!因此选择@)86/为脉冲电镀时间#

图!!电镀时间对沉积率的影响

d6M’!!Q1132:%143Y%96:6%/:683%/:7343Y%96:6%/;63&4

>’;’=!铀的初始质量浓度对沉积率的影响!配
制不同质量浓度的铀电镀液!选择@)86/为脉冲
电镀时间进行脉冲电镀实验#电镀液中铀的初始
质量浓度$#$G%)%对沉积率$:%和靶面密度$;%的

影响示于图@#由图@看出!: 随着#$G%) 的增
加不断下降!表明当镀层厚度达到一定值时!继续
增加体系浓度只能使沉积率下降#其原因主要是
镀层增厚导致阴极电阻增大!不利于沉积的进行#
而随着体系浓度增加!靶面密度也随之升高!

#$G%)低于+’+M"E时靶面密度上升较快!之后
缓慢增加!说明随着靶面密度的增加!沉积越来越
困难!厚度对沉积过程起阻碍作用#当#$G%) 大

于#M"E时!靶面密度达到+’+A=8M"28!!此时
沉积率已经很低#因此!制备靶面密度低于+
8M"28! 的靶时!#$G%) 为+#!M"E比较适宜#

>’;’>!溶剂的体积对沉积率的影响!固定

图@!铀的初始质量浓度对沉积率和靶面密度的影响

d6M’@!Q1132:%1:736/6:60&80992%/23/:.0:6%/

0/4:0.M3:43/96:;%1G%/:7343Y%96:6%/;63&4

#$G%)!沉积时间为@)86/!考察 aVd的体积
$%$aVd%%对沉积率的影响!结果示于图##由
图#可以看出!沉积率随%$aVd%的增加先增后
减!在 % $aVd%eA#+! 8E 变化不大!在

%$aVd%e+)8E时达到峰值!故选择溶剂aVd
的体积为+)8E#

>’;’B!电极距离对沉积率的影响!固定其他条
件!变化电极距离!考察电极距离$#%对沉积率的
影响!结果示于图?#由图?可看出!电极距离为

?88时!铀的沉积率最大!但电极距离小于+)
88时!电流密度过大!导致镀液温度升高!极距
调整的操作难度增大!并且电极距离过小容易发
生两极接触!因此选择+)88较适宜#

图#!aVd的体积对沉积率的影响

d6M’#!Q1132:%1:73<%&-83%1aVd

%/:7343Y%96:6%/;63&4

>’;’?!阴极材料对沉积率的影响!选择何种材
料作衬底!主要取决于测试目的和适用场合的要
求#考察了铝&铜&不锈钢作为阴极时对沉积率的

影响!列于表+#由表+可看出!在相同条件下不
同阴极材料对沉积率有一定影响!以铜为阴极的
沉积率最高!但为了更利于观察沉积效果!本实验
选择不锈钢作为脉冲电镀阴极材料#

!+! 核化学与放射化学!!!!!!!!!!!!!!!!!!第!"卷



图?!电极距离对沉积率的影响

d6M’?!Q1132:%1:73469:0/23U3:Z33/

:733&32:.%439%/:7343Y%96:6%/;63&4

表+!阴极材料对沉积率的影响

D0U&3+!Q1132:%1:7320:7%4380:3.60&9

%/:7343Y%96:6%/;63&4

阴极材料

!H0:7%4380:3.60&9"
$)#8M $#8M :#_ ;#!8M$28C!"

铝!F&-86/-8" !’=)* )’?!= *"’A )’#!#

不锈钢!N:06/&3999:33&"!’=@A )’@!* A*’= )’#*+

铜!H%YY3." !’?!+ )’+@) "#’A )’#A*

综上%aVd体系中脉冲电镀铀靶的选定条
件如下&阳极采用螺旋状"+88铂金线圈’电流
密度为+#?8F#28!’频率8eA))Pf’1e
+)_’+e!? i’#!G") e )’!#?’)M#E’

%!aVd"e+)8E’阴极采用"@)88抛光不锈
钢片’极距#e+)88’+e@)86/(在该条件下
制得铀靶的靶面密度最高达+’+A=8M#28!%沉积
率最高达到"*_%靶面外观平整)牢固(

><=!镀层的表征
对铀靶的镀层进行了表征分析%包括镀层厚

度和均匀性的分析)镀层表面观察和成分定性分
析(

>’=’;!镀层厚度均匀性测试!适用于重离子加
速器的锕系靶%不仅要求具有足够的靶面密度和
牢固度%经得起强流重离子束的冲击%而且要求尽
可能均匀%以减小辐照时束流能量损失的不均匀
性’在%能谱测量时%也要求源具有很高的均匀
性%以减少反散射和自吸收对测试的影响和校正
难度(因此%表面均匀性是衡量放射性源)靶好坏
的一项重要指标(

!!!+"薄靶的厚度均匀性分析(制备一个薄
靶%靶面密度为)’!!*8M#28!(在薄靶的中心和

随机选取的#个位置测量厚度%结果列入表!(
然后取直径约"?88的区域%随机取点测量镀层
厚度!<"%为了避免测厚仪的边缘效应%尽量选取
靠近中心的点测量%示于图=%*(由图=%*可以
看出%在随机选择的各个小区域内%厚度分布是均
匀的%但在各区域之间%厚度还存在差异(总体厚
度相对标准偏差达到@"_%表明该靶的厚度整体
分布不均(

表!!薄靶区域的测厚结果

D0U&3!!53M6%/0&:762X/3991%.:73:76/:0.M3:

区域!53M6%/" +<#!8 =#!8 =.#_

中心!H3/:3." @’+ )’= +"

区域+!53M6%/+" #’! )’@ *

区域!!53M6%/!" +’@ )’+ +)

区域@!53M6%/@" !’# )’+ =

区域#!53M6%/#" !’" )’* !#

!!’A" !+’)" !@""

!!注!(%:3"&括号内为总体取样的平均值!a0:06/U.02X3:0.3

:730<3.0M3<0&-39%1:%:0&908Y&39"

图=!薄靶区域取点测厚分析立体图

d6M’=!N:3.3%M.08%1.3M6%/0&:762X/399

1%.:73:76/:0.M3:
F***中心!H3/:3."%T***区域+!53M6%/+"%

H***区域!!53M6%/!"%a***区域@!53M6%/@"%

Q***区域#!53M6%/#"

!!!!"厚靶的厚度均匀性分析(制备一个厚
靶%靶面密度为+’+A=8M#28!(在厚靶中心约

"+)88区域随机取点%在边缘"!)#@)88区
域随机取点%测量镀层厚度%结果示于图*(F为
靶中心约"+)88区域取点测厚结果%T为边缘

"!)#@)88 区域取点测厚结果(由图*可知%
在中心"+)88区域内厚度均值为*’#!8%如点
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F所示!=. 为@_!厚度是均匀的"在"!)#@)
88!厚度明显降低!均值约为!’#!8!=. 为

#*_!但在边缘取点测量厚度时!涡流测厚仪存在
的边缘效应对测量精度有很大影响!因此不能确
定边缘厚度局部的均匀性#
由均匀性分析可知!脉冲电沉积的铀靶整体

质量分布是不均匀的!薄靶与厚靶的质量分布特
征有差异#薄靶整体分布的均匀性较差!厚靶中
央比边缘更厚!可能是由于沉积过程中电力线在
阴极中心的密度比边缘更高!导致电流更大所致#
无论薄厚!靶子在同一径向距离的厚度水平相近#

图*!厚靶随机取点厚度分布

d6M’*!50/4%8:762X/399391%.:73:762X:0.M3:
,$$$F区域%F.3M6%/&!-$$$T区域%T.3M6%/&

图A!铀靶NQV图

d6M’A!W62:-.3%1G:0.M3:U;920//6/M
3&32:.%/862.%92%Y;%NQV&

>’=’=!镀层表面形貌和组成分析!用扫描电镜
%NQV’QaL5d&测量镀层表面形貌特征!并定性
分析了铀靶主要成分#铀靶的扫描电镜图示于图

A#由图A可以看到!靶表面有裂纹!这是由于镀
层表面张力所致#对镀层裂缝的间隙进行成分定
性扫描%扫描位置用红色十字标示&!示于图"#
由图"可知!铀谱峰很小!d3!H.!V/!(6谱峰明

显!说明裂纹深入不锈钢基体#铀靶镀层表面组
成分析结果示于图+)!铀峰明显!说明平滑镀层
中主元素为铀"d3!H.!V/!(6谱峰均为不锈钢衬
底的组成成分!表明镀层较薄!L射线穿透了镀
层!该铀靶的厚度应该不大于A!8#这与上述厚
度仪分析结果基本吻合#

图"!铀靶裂纹间隙的组成分析

d6M’"!H%8Y%96:6%/0/0&;9391%.:73M0Y
%1G:0.M3:

图+)!铀靶镀层表面组成分析

d6M’+)!H%8Y%96:6%/0/0&;9691%.:739-.1023

%1G:0.M3:

B!结!论

%+&应用脉冲电沉积技术与分子镀的结合!
在aVd体系中制备了铀靶!证明了脉冲电沉积
技术在制靶方面的可行性#与直流电镀相比!此
法简化了制备工序(操作简易!所得铀靶的致密性
得到很大提高#

%!&通过实验确立了脉冲电镀铀的最佳工艺
条件!所得铀靶的镀层牢固!表面光滑平整!沉积
率最 高 达 到 "*_!靶 面 密 度 最 大 为 +’+A=

#+! 核化学与放射化学!!!!!!!!!!!!!!!!!!第!"卷
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#@$对制备的铀靶进行了初步表征%结果表

明%脉冲分子镀制备的铀靶质量分布不均%薄靶的
厚度均匀性低于厚靶"
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专!!利

用于检测中子辐射的剂量仪

!!)公开日*!))*’)=’+@!!)分类号*K)+D@!))!!)公开号*H(+"A+!++!!
)申请日*!))?’)#’)"!!)申请号*!))?A))+!##+’!!!
)申请人*德国KNB重离子研究有限公司
)文摘*一种用于检测在)’)!?3$到几百K3$的能量区内的中子辐射的剂量仪"该剂量仪具有用

作减速体的基本上呈球形的+包括含氢材料的基体%设置在该基体中心的检测元件%包围该检测元件的
中子转换器%该中子转换器包括将所检测的高能中子的能量基本上转换为处于合适能量区域中的中子
的金属原子"该剂量仪的特征在于%所述基体具有一个通道%通过该通道可以将检测元件设置到中子转
换器中以及从该中子转换器中取出%所述中子转换器构造为圆柱形"

摘自!中国专利数据库
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