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摘 要：研究了用 H。／Ar混合溅射气体的直流磁控溅射制备钛膜中He的掺入现象．分析结果表 

明．_大量的He原子(He／Ti原子比高达56％)被均匀地引入到Ti膜中，He含量可由混合溅射气 

体的H。分量精确控制。通过调节溅射参数，可实现样品中He的低损伤引入．研究还发现，溅 

射沉积的含氦Ti膜具有较高的He成泡剂量和高的固He能力，这可能是溅射沉积形成了纳米晶 

Ti膜所致．纳米晶Ti膜较粗晶材料具有很高浓度的'He捕陷中心，使 He泡密度增大而泡尺寸减 

小．随H。引入量的增加，Ti膜的晶粒尺寸减小，He引起的晶体点阵参数和X射线衍射峰宽度 

增大。晶体的无序程度增加． 
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1 引言 

在核能技术的许多领域中，涉及到 He在材料 

中的产生及存在行为问题【l ]．研究材料中的 He 

行为必须人为地引入 He．理想的引入方法是不在 

材料中产生附加的损伤．一种引入方法就是通过溶 

解在材料中的氚(T)衰变产生 He(最大能量为18．6 

keV的 B粒子和最大反冲能大约为3 eV的 He不会 

引发晶体的离位损伤)，但因T的半衰期长，要产 

生足够量的 He，样品必须存放数月至数年，实验 

周期太长．若采用常规的离子注入方法，根据金属 

原子的位移能．最大注入的He能量即阈值能仅在 

几十到几百eV(取决于金属原子种类)．此时氦的 

注人深度仅在材料的浅表层内(1 nm左右)．当材 

料中存在一定浓度的点缺陷时【4]，其扩散深度(在 

1×10 atoms空位浓度)也仅能达到几十个nm．因 

此这种低能注人只能研究表面区．而高能注人虽增 

加了注入深度。但沿深度的分布不均匀．注人过程 

对晶体结构的损伤也较大．并很难区分出荷能离子 

轰击产生的辐照损伤和因 He积累引起的晶格损 

伤． 

为了模拟氚钛靶中氚衰变产生的 He的扩散、 

成泡行为。本文采用一种简单、高效的磁控溅射方 

法沉积含氦 Ti膜，借助质子背散射(PBS)和碳离 

子前向反冲(C-ERD)测量 He在膜内的浓度及分 

布，并用 x射线衍射(XRD)及透射电镜(TEM)进 

行膜的微结构分析． 

2 Ti膜中的氦引入原理 

在通有工作气体 和 He的阴极靶材和阳极 

基片之间．当加上一定的放电电压时，将产生气体 

放电．等离子体中的 Ar和 He离子在阴极区电场 

的作用下轰击靶材，其中一部分离子在接近靶表面 

时已被中性化了．靶原子在受到入射粒子的能量传 

输后．一旦获得高于其阈值的能量，将被溅射出 

来．已知 Ar的溅射产额远大于He，因此，Ti膜的 

沉积主要受 离子流的控制． 

入射靶表面的 He离子在与靶原子经历单次或 

多次碰撞后将从靶表面背散射(反射)，或慢化在 

靶表层内(这些被捕获在靶表层内的原子．在随后 

碰撞的粒子能量传输或热扩散运动作用下将再次进 

入等离子体)．为简单分析起见，认为氦轰击靶表 

层原子主要为单次二体弹性碰撞，则背散射粒子 
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(大部分为原子)的能量 E 为 

E。=E。(·+鲁)一 {cos0+【(等 一sin 】 ) ， 
式中， 为入射离子的初始能量，m。和m 为入射离 

子和靶原子的质量，而 0为散射角度．当散射角度 0 

= 180o时 ．上式简化为 

El= 【 

对于给定的靶原子 Ti，入射离子 He和Ar的背散 

射能量分别为人射能量的0．715和0．008．背散射 

离子的产额随入射离子的能量减低而急剧增加，因 

此，具有高产额和一定能量的反射 He原子就能穿 

过等离子体。轰击不断生长的 Ti膜，并被捕获在 

膜层内．而反射能量很低的 离子则大部分被等 

离子体散射掉．关于背散射粒子在靶表面的能量和 

角度分布及产额可由TRIM ]程序模拟给出． 

3 实验方法 

3．1 样品的制备 

采用直流磁控溅射方法。在一定配比的He／Ar 

混合气体工作气氛中将 Ti溅射沉积在Si(100)基片 

上．所用的Ti靶纯度为99．99％．镀膜时系统的本 

底压强为4×10一Pa，溅射室中工作气体 和 He 

的纯度皆为99．99％．沉积过程中基片未加热．其 

温度变化为295—303 K．引入Ti膜中的He量．取 

决于放电气氛中He所占的比例、放电电压和沉积 

温度等参量．系统的残余气体及膜的成分分析表 

明，由于受溅射系统清洁程度的影响，Tj膜沉积 

过程中同时也引入了大量的杂质氢和少量的 C．O 

杂质． 

3．2 样品测量与分析 

离子束分析实验是在本实验室的9SDH-2型串 

列加速器上进行的，用质子背散射(PBS)测量薄膜 

组分及厚度．2．5 MeV的质子束垂直入射到样品 

上，背散射粒子探测角为 161．4o．另外还采用 8 

MeV的 C离子前向反冲(C—ERD)方法，测量 He 

和 H在膜中的含量及深度分布．由于膜中的 C和 

O污染较低，所以它们的含量采用7．6 MeV的 He 

离子非卢瑟福增强背散射方法进行测量． 

不同含 He量薄膜样品的晶体结构，由 XRD 

(D／max 2550V)分析确定．所用的x射线源为 Cu 

K ．波长 A：1．541 8 A，衍射采用20模式，掠射 

角固定为2。，步长为0．02。，每步 6 S．采用 TEM 

(CM200 FEG)观察样品的微观结构，分析 He泡的 

形态及分布特征． 

4 结果 

4．1 Ti膜的引氦量 

图 1给出了测得的溅射沉积含 He钛膜的 H与 

He反冲能谱和用SIMNRA程序【6]模拟得到的 H与 

He在膜内的深度分布．该 Ti膜样品的制备参数 

是：Ar／He流量比为0．023 8，混合气体的总压强 

为0．95 Pa，放电电压和电流分别为310 V和0．12 

A．图 1表明了在 Ti膜沉积过程中引入了大量的均 

匀分布的He．由于真空室表面释放大量的水分子， 

在等离子体作用下的活性 H原子也与 He一道沉积 

到Ti膜中．形成了含 He的氢化物或氢氦固溶体． 

然而，从 He离子非卢瑟福背散射测量看，膜中的 

C和 O浓度却很低，仅为 1．36×10 和 1．08×10 

atoms／cm ，远低于我们在相同溅射条件但不掺氦 

时的纯 Ti样品(～l0 数量级)[73． 

图1 He与rri的原子比为49％的溅射含氦 Fi膜的H和He 

反冲能谱和模拟谱 

实验表明，可根据溅射时 Ar／He流量比调节 

膜中的含 He量．图2显示了Ar／He流量比与Ti膜 

含 He量的关系．从图中可看出，随着放电气体中 

He分量的增加，Ti膜中的 He含量几乎成指数增 

加，但当 He分量达到一定值时氦含量趋向饱和． 

这一方面是由于放电气体密度的增加．分子的平均 

自由程减小，使从溅射靶表面背向散射的 He原子 

在向基片的运动中被碰撞散射的几率增加；同时， 

膜中He含量也与膜材料的结构、性质有关，受其 
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最大固He量的限制．He粒子(主要为原子)不断 

地轰击生长的 Ti膜。其中一部分粒子在新生长膜 

表面被反射掉．其反射几率随粒子的能量增加而减 

小．而且．轰击 Ti膜的背散射 He原子因与气体原 

子碰撞引起其能量和角分布的改变，使注入效率随 

粒子的能量减小而减小．因此．100 V溅射电压制 

备的Ti膜含 He量要低于300 V制备的． 

图2 Ti膜含 He原子比与溅射气体 Ar／He流量比的关系 

4．2 微观结构分析 

图3给出了不同含 He量的Ti膜样品的X射线 

衍射图谱．未含 He的样品为纳米晶的 Ot．Ti．由 

Scherrer公式△(2o)=0．88~／(~．Ocos0) ]．求得Ot． 

Ti的平均晶粒尺寸为78．8 nm．公式中的△(2o)为 

晶粒尺寸细化引起的衍射峰宽增加，A为 Cu K 射 

线的波长．与 Ti粉末样品的标准卡片相比．谱线 

的强度发生了变化，主峰变为 (002)晶面．这可 

能与单晶 Si基体的取向有关．随着 Ti膜含 He量 

的增加，衍射峰向小角度方向移动，表明晶格常数 

增加，同时峰展宽加强，峰值强度降低．主峰向 

Ti(011)转化．含 He原子比为2．5％的Ti膜 就 已 

图3 不同含 He量(原子I~)Ti膜样品的x射线衍射图谱 

1未含 He 2 He／Ti=2．5％；3 He／Ti：15％： 

4 He／Ti：28％ ：5 He／Ti：49％。 

发生较大的衍射峰移动，而峰展宽是随着 He含量 

急剧增加的．当含 He原子比为49％时，Ti膜衍射 

峰已变成完全展宽的单一漫散峰，衍射峰的宽化主 

要是He引入产生的晶格应变即氦损伤引起的． 

图4给 出了含氦原子 比为 49％ 的 Ti膜的 

TEM 典型形貌和电子衍射花样图．通过使用变聚 

焦观察实验．揭示了He泡的存在．直接测量的He 

泡平均尺寸约为3．6 nm．且大小不对聚焦值敏感． 

另外还发现，沉积含 He的 Ti膜晶粒尺寸大大减 

小．电子衍射花样和高分辨晶格图像表明，含 He 

量为49％的Ti膜仍为多晶结构．但衍射环趋于弥 

散．有向非晶体转化的趋势． 

图4 He与 Ti的原子比为49％ Ti膜的透射电子形貌 

相(overfocLIs)(a)和电子衍射花样(b) 

5 讨论 

在 He／Ar混合气体放电的磁控溅射沉积薄膜 

中．从靶表面流向基片的 He原子流远高于溅射 

流．大量的载能 He原子将注入到溅射淀积的膜 

中．薄膜的含 He量不仅取决于从靶表面背散射的 

He原子能量，而且取决于放电气体中 He的分压 

和总压强．以及基片的温度和溅射速率等因素．对 

于确定的溅射气体和靶原子质量比．背散射原子的 

最大能量由放电电压决定．溅射气体原子在新生长 

膜上的反射几率随能量增加而单调减小．增加放电 

电压可大大减少 He原子在膜上的反射几率．然 

而，增加 He原子的能量必然加大膜的损伤，要实 

现低于阈值能量的注入，He原子的能量必须低于 

Ed／G(m，M)，式中 为位移能，G=4mM／(m + 

M) ，m和M分别为 He原子和膜材料原子的质量． 

沉积膜的含 He量不仅取决于 He粒子流的大 

小和膜的生长速率．而且与 He在膜内的捕获几率 

有关．注入的 He粒子，依据其能量和膜材的性 

http://www.cqvip.com


第 1期 施立群等：直流磁控溅射沉积含 He钛膜的研究 

质。或者扩散到表面，或者在晶格内的某一点被捕 

获．粒子注人的越深。在晶体内被 He捕陷中心捕 

获的几率就越大。而扩散到表面的几率就越小．晶 

体中的He捕陷中心通常是晶体中的空位和其它缺 

陷．如位错、晶界和相界等．薄膜在沉积过程中由 

于急剧冷却形成大量的超越平衡浓度的点缺陷和位 

错。它们通常聚集在晶界附近．薄膜的晶界体积也 

很大。纳米晶Ti膜的晶界可能是 He的主要捕陷中 

心．因此．纳米晶Ti膜的He捕陷中心数远远超过 

体材料．已有实验报道_9]He离子注人到纳米晶Ti 

膜的起泡浓度要远高于粗晶Ti膜。而在本实验中。 

Ti膜的固 He能力已高达原子比56％。远大于块体 

材料(原子比30％左右)，直径在 l—3 nm范围内 

的He泡均匀分布在晶粒中． 

薄膜在生长过程中。由于不断受到高流载能 

He原子的轰击。产生大量的点、线缺陷，从而影 

响成膜结构．注人 He原子的Ti膜晶粒尺寸显著减 

小。并随含 He量而减小．晶粒细化机理应与离子 

注入相似，是注入产生大量的位错形成的．在高的 

He注人量下，Ti膜向非晶体方向转化．通常。非 

晶材料中有较大的能容纳惰性气体原子的空位。其 
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by DC-magnetron Sputtering 

SHI Li—qun，JIN Qing—hua，LIU Chao—zhuo，XU Shi—lin，ZHOU Zhu．Yin 

(Applied Ion Beam Physics Laborawry，lnsthute ofModem Physics，Fudan University，Shanghai 200433
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ied．He atoms with a surprisingly high concentration(He／Ti atomic ratio is as high as 56％)incorporate evenly in 

deposited fdm．The trapped amount of He can be controlled by the helium partial amount．Th e introduction of the 

helium with no extra damage(or very low damage)can be realized by choosing suitable deposition conditions．It 

was also found that because ofthe formation of nanophase Ti film a relative hilgh He flux for bubble formation is nee— 

ded and the amount ofthe retain He in sputtering Ti films is much higher than that in the coarse—grain Ti fdms．The 

nanophabe Ti mm can accommodate larger concentration of trapped sites t0 He．which results in a high density and 

small size of the He bubbles．With increasing He irradiation flux ，the grain size of Ti film  decreases an d the lattice 

spacing and width of the X—ray diffraction peak increase due to tlle He introduction，and the film tends to anlor— 

phous phase． 

Key words：helium ；dam age；bubble；Ti fdm；sputtering deposition 

(上接第99页) 

On Performance of嘶 Plastic Scintillator Used for 

Time Measurement of Superheavy Residue Nuclei 

XU Hua-gen 一，XU Hu—slum ，LI Wen-fei 一，JIA Fei ，CHEN Ruo-fu 一，ZHANG Xue—ring 一，MA Yue ， 

LI Song-lin ，DUAN Li—ming ，SUN Zhi—yu ，XIAO Guo-qing ，GUO Zhong—yan 
。 ZHAN Wen．1ong 

(1 Institute ofModern Physics，Chinese Academy ofSc／e~ ，Lanzhou 730000，Ch／na； 

2 Graduate School ofChinese Academy of&／ences，＆ 100039， m) 

Abstract：A thin plastic scintillator fdm detector with arI inner ellipsoidal reflection mirror made of aluminum  is 

introduced．Detection efficiency and light coUecfion efficiency of the detector have been investigated．The time reS— 

olution ofthe detector has been also studied．Th e testing results show that the detection efficiencv of BCA98 with the 

thickness of 1 micron to be used in the coming superheavy synthesis experiments is approximately 100％
，
and the 

time resolution is better than 200 ps( )．The performances ofthe thin plastic scintillator film detector meet the re— 

quirements for the time measurement of the superheavy element synthesis
． 
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