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温度及深度对钛中氦泡释放过程影响的分子

动力学研究∗

梁力 谈效华 向伟 王远 程焰林 马明旺†

(中国工程物理研究院电子工程研究所, 绵阳 621999)

( 2014年 6月 24日收到; 2014年 9月 22日收到修改稿 )

利用分子动力学模拟方法对温度及He泡深度给金属Ti内He泡的体积、压强和释放过程等带来的影响
进行了研究. 首先, 通过研究室温下He泡在金属Ti内不同深度处的状态, 得到He泡的形状、压强、体积等物
理量随其深度的变化规律. 发现He泡压强随其深度增加逐渐变大, 体积则逐渐减小, 但当He泡深度增大到
2.6 nm时, 二者均维持在某个固定值附近. 然后对包含有He泡的Ti体系在温度作用下的演化过程进行了模
拟, 发现不同深度处He泡从金属Ti内释放出来所需要的临界温度有很大差别, 总体来看He泡越深, 释放所
需的临界温度越高. 但不同温度下He原子的释放速率没有明显差别, 释放过程几乎均为瞬间完成. 最后通过
对He泡内部压强和其上方金属Ti薄层的抗张强度进行统计对比, 阐述了金属Ti体内He泡的释放机制: 当
He泡内部压强大于其上方Ti薄层抗张强度时, He泡就会将Ti 薄层撕裂, 从而使He原子得到释放.

关键词: 氦泡, 氢同位素, 金属Ti, 分子动力学
PACS: 61.66.–f, 65.80.–g, 71.15.Pd DOI: 10.7498/aps.64.046103

1 引 言

由于金属及其合金具有优良的物理化学特性,
它们经常被用在氢的贮存与输运过程中. 随着核聚
变技术的发展, 有关氢同位素尤其是氚在金属中贮
存方面的研究与应用也日益引起了人们的关注. 与
氢不同, 氚在金属体内贮存的过程中, 会发生β衰

变, 其产物 3He是一种闭壳层原子, 它几乎不溶于
任何金属材料 [1−3]. 因此, 3He在金属体内极易扩
散, 并在缺陷处聚集 [1,4]形成He泡, 引起基体材料
肿胀, 降低其力学性能 [5,6]. 当大量He泡从材料表
面破裂释放时, 便会造成金属He脆和表面粉化, 从
而缩短材料的使用寿命 [7]. 因此,对金属中He泡的
释放问题进行研究是十分有意义的 [8,9].

最近几十年人们已经开展了很多金属中氦行

为的实验研究 [10−14]. Cipiti和Kulcinski [12]运用

电镜对不同温度下含He金属钨的表面状态进行了
观察. Li等 [13]利用X射线衍射及慢正电子湮没等
方法对含有不同He浓度的金属Ti薄膜的晶格结构
及空位缺陷分布进行了研究. 刘望等 [14]利用增强

质子背散射、扫描电子显微镜、X射线衍射分别对
铜钨多层膜中He含量、截面形貌和相结构进行了
分析, 并研究了纳米多层膜对氦泡生长的影响. 然
而由于研究手段的限制, 利用实验方法很难对金属
中He的释放机理进行深入讨论. 因此, 围绕这一
问题, 开展了分子动力学模拟方法的研究. Wang
等 [15]对室温下金属Pd 表面不同深度处He泡的释
放过程进行了模拟, 得到了He泡破裂与其深度的
关系. Zhang等 [16]通过对不同尺寸的He泡从金属
Ti表面释放过程的观察, 揭示了He泡的释放与其
大小和所需阈值温度的关系. 且运用分子动力学
方法对金属Ti中氦泡的压强进行了计算 [17], 给出
了氦泡压强与其内部He/V比值的关系, 以及不同
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温度下压强与其半径的关系, 并以此为基础建立了
氦泡的状态方程. 汪俊等 [18]模拟了氦在钨中的扩

散聚集行为, 获得了扩散迁移能, 并从能量角度考
察了氦团簇形成初期的生长机理. 可以看出, 对金
属中He泡的演化行为进行微观机理研究的过程中,
分子动力学模拟是一种有力的工具. 但是到目前
为止, 关于温度和深度对He泡从金属表面释放所
带来的影响及微观机理的认识还没有展开深入的

研究.
金属Ti由于具有吸氢密度高、室温平衡压低

和吸放氢 (氚)速率快等优点 [19], 早已成为一种常
见的贮氢 (氚)材料并引起了人们的广泛关注. 因
此, 本文将以金属Ti作为研究对象, 采用分子动力
学方法对温度与深度给金属Ti内He泡的体积、压
强及释放过程等方面带来的影响进行研究, 并以此
为基础揭示金属体内He泡的破裂释放机理.

2 模拟方法

本 文 中 模 拟 工 作 利 用 的 软 件 为 经 典

分 子 动 力 学 模 拟 软 件 Lammps (large-scale
atomic/molecular massively-parallel simulator).
建立的金属Ti体系为密排六方结构, 大小约为
102 Å× 118 Å × 93 Å, 共包含64000个原子. 本文
中 [100]和 [001]方向均采用周期性边界, [010] 方向
则设定为自由边界. 本模拟中 [100]及 [001]方向仍
对应六角晶系的a轴及 c轴方向, [010] 方向对应于
a轴垂直的方向, 基矢长度为

√
3a/2. 金属Ti原子

之间的相互作用由嵌入原子方法 (embedded atom
method) [20]作用势描述. Ti原子和He 原子之间的
作用势通过第一性原理方法拟合而得 [21]

V (r) = ε

[(
r0
r

)4.35

− 3.21

(
r0
r

)1.4]
, (1)

其中, ε = 0.02617 eV, r0 = 4.7288 Å. He原子之间
的相互作用采用Lennard-Jones作用势 [22]描述:

V (r) = ε

[(
σ

r

)12

− 2

(
σ

r

)6]
, (2)

其中, ε = 0.000876 eV, σ = 2.559 Å.
本模拟中, 先将金属体内某一指定区域内的Ti

原子去除, 再在此区域内随机添加若干He原子, 形
成He泡. 如图 1所示, He泡的形状被设定为球体,
He泡的深度h由体系的自由表面与He泡中心之间
的距离表示, He泡的半径用 r表示, He泡上顶点与

体系自由表面之间金属Ti薄层的厚度为 t, 则有关
系 t = h− r.

r

h

图 1 (网刊彩色)金属Ti体系中He泡示意 (蓝色区域代
表金属, 白色区域代表He泡)

在He泡建立以后, 首先将含有He泡的体系进
行充分弛豫, 使其避免因随机放置而产生的He原
子之间的距离过近、相互作用过大的现象. 然后再
将含有不同深度He泡的金属Ti体系由室温升高到
某预设温度, 并在该温度下进行保温处理, 研究预
设温度下He泡的形状、体积及压强等特性. 为了
重点研究温度和深度给He泡破裂带来的影响, 本
模拟中He泡半径 r均设定为1 nm, 其内包含有723
个He原子, 即He泡内He原子与空位的数目比约
为3.

3 结果与分析

首先, 通过研究室温下He泡在金属Ti内不同
深度处的状态, 得到He泡的形状、压强、体积等物
理量随其深度的变化规律; 然后对包含有He泡的
Ti体系在温度作用下的演化过程进行模拟, 得到不
同深度处He泡从金属Ti内释放所需要的临界温度
及不同温度下He原子的释放速率; 最后通过对He
泡内部压强和其上方金属Ti薄层的抗张强度进行
统计对比, 阐述了金属Ti体内He泡的释放机理.

3.1 室温下不同深度处He泡的特性

为了研究深度对金属Ti体内He泡的影响,
将含有He泡的金属Ti体系维持在室温, 并利用
NV T系综弛豫 10 ps, 使其达到平衡状态, 结果发
现He泡深度不同, 其形状也不尽相同. 如图 2所
示: 当He泡深度h在 2.2—3.0 nm的范围内时, 经
充分弛豫后其形状基本上仍为球体, 且保持对称性
不变; 当h小于2.0 nm时, He泡由球体转变为椭球
体, 垂直于金属表面的方向被拉长, 导致He泡与金
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属表面之间的Ti薄层也出现形变, 由平面变成鼓
包状, 但所有的He原子仍被包含在金属体内; 但当
He泡深度h为 1.5 nm时, He泡在弛豫一段时间后
开始破裂, He原子如火山喷发式从金属体内释放
出来. 所以室温下金属Ti体内He泡破裂的临界深
度为 1.5 nm. 也就是说, 在金属Ti表面下 1.5 nm
的深度内, 不会有He泡存在, 因为He泡一旦到达
这个区域, 就会被释放掉, 这与实验上观察到的现
象 [23]是一致的.

图 3展示了深度为 1.5 nm处He泡的破裂释放
过程: (a)为He泡最初的形态; (b)为 3.2 ps时, He
泡已由球体变为椭球体, 并将其上方的金属薄层拱
出鼓包; (c)为7.4 ps时,开始有He原子从金属体内

逃逸出来; (d)为 10 ps时, He原子通过连接He泡
与金属表面的通道被大量释放出来. He泡释放速
率很大, 释放过程几乎在一瞬间完成.

另外, 我们还对室温下不同深度处He泡压强
与体积的变化规律进行了统计, 结果如图 4所示.
由于He原子在金属内部的行为与气体状态下完全
不同, He泡内部压强相当高, 故本模拟中采用修正
的气体状态方程, 具体形式如下 [24]:

P =
NkBT

VHe
+

1

3VHe

⟨
N∑
i=1

ri · Fi

⟩
, (3)

式中, P为He泡内部压强, N为He原子个数, kB

为玻尔兹曼常数, VHe为He泡体积, ri与Fi分别为

He原子之间的距离和相互作用力.

(a) (b) (c) (d)

(e) (f) (g)

图 2 (网刊彩色)不同深度处的He泡弛豫 10 ps后的形貌 (图中蓝色球体代表金属Ti原子, 黄色球体代表He原
子) (a) 1.5 nm; (b) 1.6 nm; (c) 1.8 nm; (d) 2.0 nm; (e) 2.2 nm; (f) 2.4 nm; (g) 3.0 nm

(a) (b) (c) (d)

图 3 (网刊彩色)深度为 1.5 nm处He泡的动态释放过程 (图中蓝色球体代表金属Ti原子, 黄色球体代表He原子)
(a) 0 ps; (b) 3.2 ps; (c) 7.4 ps; (d) 10 ps
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图 4 室温下He泡的内部压强和体积随其深度的变化
(a) 压强; (b)体积

从图 4可以看出, 当He泡深度较小时, 其内部
压强与深度成正比, 但当深度大于 2.6 nm 时, 压强
值基本保持在 10 GPa左右, 波动很小. He泡体积
的变化也呈现类似的变化趋势, 但相反的是随深度
的增加, 体积逐渐小, 当深度大于 2.6 nm时, 体积
则基本保持在 5.7 nm3左右. 这种现象出现的原因
将会在后面进行解释.

3.2 He泡在温度作用下的释放规律

为了对He泡在温度作用下的释放规律进行研
究, 将包含有不同深度He泡的金属Ti体系升温到
预设温度, 并在此温度下保持一段时间, 观察He泡
的状态. 发现原本在室温下由于深度太大不会被释
放的He泡在高温下出现了释放现象, 释放过程与
室温下非常相似, 几乎是瞬时喷发式释放.

图 5给出了不同深度处He泡从金属体内释放
所需的最低温度 (临界温度). 从图 5可以看出, 总
体上He泡深度越大, 所需的临界释放温度越高.
可将此曲线划分为两个阶段: I阶段, He泡深度在
1.5—1.8 nm范围内, 曲线斜率很小, 即随着深度每
增加 1 nm, 所需的临界释放温度只增加十几开尔
文; II阶段, He泡深度在 1.8—2.0 nm范围内, 曲线
斜率急剧增加, 即随着深度每增加 1 nm, 所需的临
界释放温度要增加几百开尔文. 另外, 模拟中还发

现, 当对深度大于 2 nm的He泡进行升温时, 即使
将体系的温度升高至将近 1000 K, 金属Ti晶格已
出现局部晶格无序现象, He 泡也没有发生破裂, 这
种现象出现的原因将会在后面进行解释.

He /nm
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图 5 He泡从金属Ti内释放出来所需的温度随He泡深
度的变化

接着对He原子的释放过程进行了研究,
图 6给出了深度为 1.8, 1.85和 2 nm处的He泡分
别在其临界释放温度下所释放出的He原子总数随
时间的变化. 从图 6可以看出, 各种情况下的释放
过程基本一致, 均在约 30 ps的时间范围内大部分
He原子已从金属体内逃逸出去. 图 6的内插图给
出了不同情况下He泡的释放速率随时间的变化.
随着时间的增加, 释放速率首先在 2—3 ps的时间
范围内从 0/ps激升到 150/ps, 达到速率峰值; 然后
在接下来的约 10 ps时间内又阶越式下降到很小的
水平. 这种现象是较易理解的, 初期释放速率的快
速上升是由于He泡内部压强较大, 很多He原子就
借助其内部巨大的压力从金属体内迅速冲出去; 后
期, He泡内剩余的原子已不太多, 其内部的压强急
剧下降, 因此释放速率也开始快速减小.
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图 6 (网刊彩色)深度为 1.8, 1.85和 2 nm的He泡在其
临界释放温度下释放的He原子总数随时间的变化规律
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3.3 金属Ti中He泡的破裂释放机理研究

为了阐述金属Ti中He泡的破裂释放机理, 分
别对不同厚度的Ti薄层在 300, 400, 500, 600和
700 K温度下的抗张强度进行了计算, 并分别统计
了深度为 2.0和 4.0 nm的He泡在不同温度下的压
强和体积.

图 7所示为Ti薄层抗张强度的计算结果. 从
图 7可以看出, 强度随其厚度的增大而增大, 随温
度的升高而降低, 如在 400 K下, 厚度为 0.6 nm的
金属薄层抗张强度为 10.96 GPa, 而厚度为 1.5 nm
的金属薄层则增加到 11.56 GPa; 厚度为 1.2 nm的
金属薄层, 室温下抗张强度为 12.5 GPa, 但当温度
升高到 700 K时, 强度降低到了 9.3 GPa左右. 另
外, 从图 7还可以看出, 不管在室温还是在高温状
态下, 当Ti薄层的厚度 t大于 1.6 nm时, 其抗张强
度将基本保持不变. 这正好解释了之前提到的室温
下He泡深度h大于 2.6 nm时, 其内部压强与体积
会维持在一个稳定值附近. 这是因为当He泡的深
度较小时, 其上方金属薄层的抗张强度也较小, He
泡对金属晶格的挤压效应比较明显, 所以在He泡
内部压强的作用下, 其体积的膨胀程度较大, He泡
膨胀的同时也对其内部压强产生一定程度的缓解

与释放. 随着He泡深度的加深, 金属薄层的抗张强
度越来越大, 所以He泡的可膨胀空间越来越小, 当
其深度达到 2.6 nm后, 金属抗张强度几乎不再改
变, 因此He泡对周围金属晶格的挤压程度和其自
身的形变程度则将基本保持不变, 从而导致He泡
的内部压强和体积也将保持在一个稳定值附近 (这
里用到了前面提到的关系式 t = h− r).
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图 7 不同温度下Ti薄层的抗张强度随其厚度的变化

对深度为 2.0和 4.0 nm的He泡分别在 300,
400, 500, 600和 700 K温度下的压强和体积的计

算结果如图 8所示. 为了方便比较, 图 8 (a)还给出
了厚度分别为 0.9和 3.2 nm的Ti薄层的抗张强度
随温度的变化趋势, 由实线表示; 虚线表示的则是
He泡的内部压强随温度的变化. 图 8 (b)所示为深
度为2.0和4.0 nm的He泡体积随温度的变化趋势.

300 400 500 600 700 800 900 1000 1100

7

8

9

10

11

12

300 400 500 600 700
5.5

6.0

6.5

7.0

7.5

8.0

8.5

t=0.9 nm, Ti

t=3.2 nm, Ti

h=2.0 nm, He

h=4.0 nm, He

H
e

T
i

/
G

P
a

/K

/K

h=2 nm

h=4 nm

H
e

/
n
m

3

(a)

(b)

图 8 (a)不同温度下He泡压强与金属强度的关系;
(b)不同深度处He泡体积随温度的变化

从图 8 (a)可以看出, 随温度升高, 相同厚度的
Ti薄层抗张强度呈线性下降, 且厚度越小, 下降越
明显. He泡压强也随温度升高而下降, 但深度小
的He泡下降程度更平缓. 首先对He泡压强随温度
升高而下降的变化趋势进行分析. 因为He泡上方
金属薄层的抗张强度随温度升高而减小, 在高温下
其对He泡的挤压程度则有所减弱, 且随温度升高
金属体内He 原子的运动更剧烈, 因此He泡对周围
晶格的挤压程度便更大, 故其体积会有所增加, 如
图 8 (b)所示, 且深度越小的He泡体积增加越明显.
所以, 在上述作用下, 温度越高, He泡的内部压强
得到的缓解和释放的程度越大, 便出现了压强随温
度升高而减小的趋势.

另外, 将深度为 2.0 nm处的He泡压强曲线与
厚度为 0.9 nm的Ti薄层抗张强度曲线延长相交,
发现交点的横坐标在700—800 K之间, 这与图 5中
给出的深度为 2 nm的He泡破裂所需的临界温度
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720 K很接近. 而将深度为 4.0 nm的He泡压强曲
线与厚度为 3.2 nm的Ti薄层抗张强度曲线延长相
交, 发现交点的横坐标在将近 1000 K处, 这也与前
面提到的将深度大于 2 nm的He泡进行升温, 即使
体系的温度升高至将近 1000 K, 金属晶格已出现
局部熔化时, He泡也没有发生破裂的现象相符合.
从上面的分析可以得出结论: 当某深度处的He泡
压强曲线与其上方相应厚度的Ti薄层强度曲线相
交时, He 泡就会发生破裂, 也就是说当Ti薄层的
抗张强度不足以支撑He泡内部压强给它带来的挤
压、冲击时, He泡便会把Ti薄层撕裂, 形成一条连
接He泡与体系自由表面的通道, He原子便通过此
通道释放出去, He泡发生破裂. 此交点的横坐标即
对应该深度处He泡破裂所需的临界释放温度.

4 结 论

利用分子动力学模拟方法对温度与He泡深度
给金属Ti内He泡的体积、压强及释放过程等方面
带来的影响进行了研究. 首先, 研究室温下He泡在
金属Ti内不同深度处的状态, 发现经过充分弛豫
后, 深度较小处的He泡由球体变为椭球体, 且深度
为 1.5 nm的He泡经过短暂弛豫过程便发生破裂;
He 泡内部压强随深度增加逐渐增大, 但当深度大
于2.6 nm时,压强值将基本保持在10 GPa左右;相
反, He泡的体积随深度增加逐渐减小, 当深度大于
2.6 nm时, 体积则基本保持在 5.7 nm3左右. 然后,
对包含有He泡的Ti体系在温度作用下的演化过程
进行了模拟, 发现高温可使更深处的He泡发生破
裂, 临界释放温度随He泡深度呈增加趋势; 且不同
温度下的释放过程基本一致, 均在约 30 ps时间内
几乎将全部He原子释放出去. 最后, 通过对He泡
内部压强和其上方金属Ti薄层的抗张强度进行统
计对比, 发现当Ti薄层抗张强度小于其下方He泡
内部压强时, He泡就会将Ti薄层撕裂, 形成一条连
接He泡与体系自由表面的通道, 使He原子得到释
放, 从而揭示了金属Ti体内He泡的释放机理.
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A molecular dynamics study of temperature and depth
effect on helium bubble released from Ti surface∗
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Abstract
Using molecular dynamics simulation, the effects of temperature and depth of helium bubble on volume, pressure

and releasing process of helium bubble in metal Ti are investigated. First, through studying the states of helium bubble
at different depths at room temperature, the variation regularities of volume, pressure and releasing process of helium
bubble with its depth are acquired. The results show that with depth augmenting, the pressure of helium bubble increases
gradually, while the volume decreases, but these two parameters are kept at some level when the depth is greater than
2.6 nm. Then, the evolutions of model system with helium bubble at various temperatures are simulated. The critical
temperatures of helium bubble released from Ti surface at different depths are greatly different. On the whole, the critical
temperature is in direct proportion to depth. But the releasing rates at different temperatures are almost unanimous.
Finally, the mechanism of helium bubble released from Ti surface is explained on the basis of statistics and analyses of
pressure of helium bubble and tensile strength of the metal thin film above the bubble. It is found that helium bubble
would tear the Ti film above it when the pressure in helium bubble is greater than the strength of Ti film, and then
helium atoms will be released from the metal.

Keywords: helium bubble, isotope of hydrogen, metal Ti, molecular dynamics simulation
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