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The work summarizes the application of online nuclear reaction analysis to the study of deu-

terium diffusion in materials. Two types of the internal diffusion source formed by the mechanism 

of ion implantation are considered. In one case, a deuterium solid solution is formed in the sample 

during implantation; in the other case, deuteride is formed. The formulation of the diffusion bound-

ary value problem and the analytical solution are written for both cases. Simulation calculations are 

carried out and a criterion is constructed for identifying the diffusion source type and choosing an 

adequate scheme of experimental data processing. The application of the criterion in the study of 

deuterium diffusion in nickel and sodium samples is described. 
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В работе выполнено обобщение применения ускорительной методики ядерных реак-

ций в режиме он-лайн для исследования диффузии дейтерия в материалах. Рассмотрены два 

типа внутреннего источника диффузии, сформированного по механизму ионной импланта-

ции. В первом случае во время имплантации в образце образуется твердый раствор дейтерия, 

а во втором случае – дейтерид. Для обоих случаев записаны постановка краевой задачи диф-

фузии и соответствующее аналитическое решение. Проведены модельные расчеты и постро-

ен критерий для идентификации типа диффузионного источника и выбора адекватной схемы 

обработки опытных данных. Описано применение критерия при исследовании диффузии 

дейтерия в образцах никеля и натрия. 

Ключевые слова: диффузия дейтерия, внутренний источник, твердый раствор дейтерия, 

дейтерид, ядерный микроанализ, краевая задача диффузии, аналитическое решение. 

1. Введение 

Данные по диффузии изотопов водорода в металлах представляют большой интерес для 

теории диффузии, атомной и водородной энергетики, материаловедения, катализа и многих 

других отраслей науки и техники. Это связано с наибольшей среди всех элементов скоростью 

диффузии водорода в твердых телах, с его участием во многих природных и технологических 

процессах, с важной ролью квантовых эффектов при диффузии изотопов водорода, с наличием 

у водорода трех изотопов с сильно различающимися массами, что является базой для получе-

ния данных по изотопным эффектам при диффузии. Особенностью работ по диффузии водо-

рода в металлах является наличие большого числа экспериментальных методик. В их число 

входят прямые методы определения коэффициентов диффузии D, основанные на измерении 

зависимости концентрации атомов с(x,t) от координаты x в образце и времени отжига t, а также 

непрямые методы, например, ядерный магнитный резонанс, квазистатический и динамический 

эффекты Горского, магнитное последействие, электросопротивление, квазиупругое рассеяние 

нейтронов, Мессбауэровская спектроскопия и т. д. Несмотря на это в литературе полностью 

отсутствуют опытные данные по диффузии изотопов водорода в щелочных металлах в боль-

шинстве щелочноземельных, в металлах с низкой растворимостью водорода, почти во всех ме-

таллах при криогенных температурах. Связано это с тем, что такие металлы являются неудоб-

ными объектами для исследования диффузии водорода, в них, например, сложно ввести атомы 

водорода или, напротив, избежать образование гидридов и т. д. 
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В работе [1] для исследования диффузии одного из изотопов водорода – дейтерия – была 

предложена ускорительная методика ядерных реакций в режиме он-лайн – NRAOL. При ее ис-

пользовании образец размещается в вакуумной камере ускорительной установки, его температура 

поддерживается постоянной и осуществляется непрерывное облучение образца дейтронами. При 

облучении происходит формирование внутреннего источника диффузии атомов дейтерия в образ-

це по механизму ионной имплантации, диффузия атомов дейтерия из этого источника к поверхно-

сти и вглубь образца, и в режиме он-лайн проводятся измерения концентрационного профиля 

с(x,t) с помощью ядерной реакции 
2
H(d, p)

3
H. С помощью методики NRAOL измерения коэффи-

циентов диффузии дейтерия в принципе могут быть выполнены для любых материалов при лю-

бых температурах, при которых возможен отжиг образцов в высоком вакууме. В работе [1] при-

нималось, что при ионной имплантации образуются только твердые растворы дейтерия в образце, 

однако при ионной имплантации могут образоваться также дейтериды металла. Цель настоящей 

работы – разработка методики NRAOL для общего случая. 

2. Краевая задача диффузии для методики NRAOL 

Рассмотрим краевую задачу диффузии дейтерия для полуограниченного образца  

0 < x < ∞, внутри которого непрерывно действует источник диффузии. Предположим, что при 

имплантации на глубине x = x0 могут быть сформированы два типа внутреннего источника 

диффузии: 1 – твердый раствор дейтерия в образце, 2 – дейтерид. В первом случае диффузия 

дейтерия будет осуществляться из бесконечно тонкого слоя к облучаемой и необлучаемой по-

верхностям образца, при этом концентрация дейтерия на глубине x = x0 будет возрастать со 

временем t облучения образца. Во втором случае концентрация дейтерия с
*
 на глубине x = x0 

не будет зависеть от времени t, она будет равна концентрации дейтерия в твердом растворе, 

находящемся в равновесии с дейтеридом. В общем случае концентрация с
*
 является функцией 

температуры образца. Можно ожидать, что реализация того или иного типа внутреннего ис-

точника диффузии будет зависеть от материала образца, его температуры и плотности тока 

пучка ускорителя. При втором типе диффузионного источника атомы дейтерия диффундируют 

в обоих направлениях от слоя дейтерида к облучаемой и необлучаемой поверхности образца. 

Отметим, что в рамках методики NRAOL информация о профилях с(x,t) для обоих типов диф-

фузионного источника может быть получена только для глубин x < x0. 

Запишем постановку краевой задачи для источника диффузии первого типа. В этом случае 

диффузия протекает из бесконечно тонкого слоя, расположенного на глубине x = x0, и действие 

источника постоянной мощности w, помещенного на глубину x = x0, моделирует функция f(x, t) =  

= w(x‒x0), где (x‒x0) – дельта-функция Дирака. Если принять, что радиационные дефекты не 

влияют на коэффициенты диффузии, т.е. в облучаемой и необлучаемой зонах коэффициенты 

диффузии одинаковы и равны D, то уравнение, описывающее процесс диффузии, имеет вид: 

   
 

2

2

, ,
, ,    0,   0  .

c x t c x t
D f x t t x

t x

 
     

 
 (1) 

Используем следующие краевые условия задачи: 

  00, xс ; 
 

0
,

0






xx

txc
,   0,  tс . (2) 

Они предполагают отсутствие атомов дейтерия в образце до облучения и нулевой по-

ток атомов дейтерия через облучаемую поверхность образца. 

Краевая задача (1), (2) была решена в работе [1] с применением подхода [2], при котором 

непрерывно действующий источник диффузии имитировался серией мгновенных источников, а 

распределение c(x,t), соответствующее непрерывно действующему источнику, рассматривалось 

как суперпозиция решений, соответствующих мгновенным источникам. В результате было полу-

чено аналитическое выражение для распределения концентрации дейтерия в образце: 
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(3) 

Для источника второго типа задача сводится к решению дифференциального уравне-

ния диффузии в ограниченном слое 0<x<x0 

   
02

2

0  ,0 ,
,,

xxt
x

txc
D

t

txc










. (4) 

Дополним задачу (4) краевыми условиями 

  00, xс ; 
 

0
,

0






xx

txc
,   *

0 , ctxс  . (5) 

Будем искать решение с помощью метода разделения переменных (метод Фурье) [3].  

Поскольку применение этого метода требует однородных граничных условий, то сделаем в урав-

нениях (4), (5) замену переменной     *,, ctxctxu   и перейдем к вспомогательной задаче 

   
02

2

0  ,0 ,
,,

xxt
x

txu
D

t

txu










 (4а) 

со следующими краевыми условиями: 

  *0, cxu  ; 
 

0
,

0






xx

txu
,   0,0 txu . (5а) 

Применим к решению (4a), (5a) метод разделения переменных и найдем решение 

вспомогательной задачи в виде ряда: 

 
     

l

xn
t

l

nD

n

с
txu

n

n

2

12
cos

4

12
exp

12

14
,

2

22

1
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







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






 





. (6а) 

С учетом проведенной выше замены переменных запишем решение исходной задачи 

(4) и (5): 

 
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2
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1,

2

22

1

*
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Таким образом, в общем случае, применяя методику NRAOL, следует принимать во 

внимание существование двух выражений (3) и (6) для определения коэффициентов диффу-

зии дейтерия, и актуальной задачей является разработка критерия для выбора адекватного 

алгоритма. Для получения информации по этому вопросу выполним модельные расчеты с 

помощью выражений (3) и (6). При их проведении были использованы следующие значения 

параметров: x0 = 14,85мкм; x = 12,1мкм; c
*
 = 5·10

25
ат/м

3
; D1 = 10

–12
м

2
/с; D2 = 10

–13
м

2
/с;  

D3 = 10
–14

м
2
/с. Они соответствовали применению методики NRAOL для исследования диф-

фузии дейтерия в натрии при энергии ускоренных дейтронов 650 кэв. Для других металлов 

должны быть использованы другие характерные значения соответствующих параметров. 
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3. Результаты и обсуждение 

На рис. 1 представлены графики, характеризующие рассчитанные по формуле (3) 

временные зависимости концентрации дейтерия на глубине x = 12,1 мкм для трех значений 

коэффициента диффузии D1>D2>D3. 

 

  

Рис. 1. Изменение концентрации дейтерия  

во времени на глубине 12,1 мкм  

для аналитического решения (3).  

Кривые 1, 2 и 3 соответствуют  

коэффициентам диффузии: 1 – D1 = 10
–12

м
2
/с,  

2 – D2 = 10
–13

м
2
/с, 3 – D3 = 10

–14
м

2
/с 

Рис. 2. Изменение концентрации дейтерия  

во времени на глубине x = 12,1 мкм  

для аналитического решения (6).  

Кривые 1, 2 и 3 соответствуют  

коэффициентам диффузии: 1 – D1 = 10
–12

м
2
/с,  

2 – D2 = 10
–13

м
2
/с, 3 – D3 = 10

–14
м

2
/с 

Для сравнения, на рис. 2 приведены расчетные временные зависимости концентрации дейте-

рия на глубине x = 12,1мкм для D1, D2, D3, построенные с помощью аналитического решения (6). 

Из рис. 1 и 2 видно, что кривые, характеризующие изменение концентрации дейтерия 

во времени, при увеличении коэффициента диффузии ведут себя различным образом в зави-

симости от типа диффузионного источника. Для источника первого типа, когда при импланта-

ции на глубине x = x0 в образце образуется твердый раствор дейтерия в материале, более высо-

ким значениям коэффициента диффузии для одних и тех же моментов времени будут соответ-

ствовать меньшие значения концентрации дейтерия. Из рис. 1 видно, что это будет иметь ме-

сто при больших временах облучения образца. Для источника второго типа, когда при имплан-

тации на глубине x = x0 в образце образуется дейтерид, напротив, более высоким значениям 

коэффициентов диффузии будут соответствовать более высокие значения концентрации дей-

терия. Это будет иметь место при любых временах облучения образцов. 

С учетом результатов этих модельных расчетов может быть сформулирован критерий для 

идентификации типа диффузионного источника и, как следствие, осуществлен выбор выражения 

c(x,t), которое должно быть использовано при математической обработке опытных данных. Из 

рис. 1 и 2 следует, что для идентификации типа диффузионного источника измерения зависимости 

c(t) должны быть выполнены при близких значениях силы тока пучка для двух температур Т1 и Т2, 

которые не сильно отличаются друг от друга. Если будет установлено, что для одних и тех же мо-

ментов времени при Т1 < Т2 выполняется соотношение c(Т1) < c(Т2), то в диапазоне температур Т1 и 

Т2 функционирует источник диффузии второго типа, при котором во время имплантации на глу-

бине x = x0 в образце образуется дейтерид. Напротив, если Т1 < Т2, но выполняется противополож-

ное соотношение c(Т1) > c(Т2), то в диапазоне температур Т1 и Т2 функционирует источник первого 

типа, при котором во время имплантации на глубине x = x0 в образце образуется твердый раствор 

дейтерия в металле. 
Этот критерий был апробирован при применении методики NRAOL для обработки 

опытных данных при исследовании диффузии дейтерия в никеле и натрии. Было установлено, 
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что в никеле при всех температурах функционировал источник диффузии, при котором во 
время имплантации формировались твердые растворы дейтерия в металле. В натрии имела ме-
сто более сложная ситуация: при очень низких температурах Т < ‒70 С функционировал ис-
точник, при котором на глубине x = x0 в образце формировался дейтерид, а при температурах  
Т > ‒50 С – твердый раствор дейтерия в натрии. 

4. Заключение 

Разработан обобщенный вариант методики ядерных реакций в режиме он-лайн 
(NRAOL) для исследования диффузии дейтерия в материалах и сформулирован критерий для 
обработки опытных данных. Предметом анализа в работе был выбор краевых условий диф-
фузионной задачи при обработке опытных диффузионных данных, рассмотрены два типа 
внутреннего источника диффузии, сформированного при имплантации ионов дейтерия в об-
разцы: твердый раствор дейтерия и дейтерид. Было установлено, что достаточным критерием 
для выбора адекватной схемы обработки опытных данных является разность концентраций 
дейтерия на определенной глубине в образце при двух различных температурах образца.  
Ее положительное или отрицательное значение однозначно соответствует одному из двух 
типов источников диффузии. Результаты выполненного исследования подтвердили, что с 
помощью методики NRAOL измерения коэффициентов диффузии дейтерия могут быть вы-
полнены в металлах, в которых дейтерий практически нерастворим и которые разрушаются 
при отжигах в водороде. Единственным ограничением при применении методики NRAOL 
является возможность проведения диффузионных отжигов образцов в высоком вакууме. 
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