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摘要：用正电子湮没寿命谱仪测试了 ＴＡＴＢ基高聚物粘结炸药在热处理前后的正电子湮没寿命谱，并就热处理

对其内部微结构的影响进行了探讨和分析。结果表明：正电子在 ＴＡＴＢ基 ＰＢＸ中的湮没模式主要为自由态湮没和

捕获态湮没，热处理后其内部微孔隙的数量明显减少，但孔隙的平均尺寸却出现了一定程度的增大。
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１　引　言

ＴＡＴＢ（１，３，５三氨基２，４，６三硝基苯）是一种钝
感高能炸药，其主要特点是能量较高，对机械刺激高度

钝感，对热和化学试剂都具有非常好的稳定性
［１］
。由

ＴＡＴＢ与氟聚物粘结剂组成的高聚物粘结炸药（ＰＢＸ）
除了具备高能钝感的特性以外，还具有较好的成型性

和力学性能，因此 ＴＡＴＢ基高聚物粘结炸药得到了广
泛应用。美国在 ２０世纪 ７０年代就研制了 ＰＢＸ９５０２
炸药（９５％ ＴＡＴＢ、５％ ＫｅｌＦ８００粘结剂），并将其应用
于多种型号的核武器

［２］
。

　　由于高聚物粘结炸药是由粘结剂和炸药晶体颗粒
在高温高压下压制而成，因而在压制成型过程中炸药

晶体有可能出现位错、破碎等缺陷；另外，由于粘结剂

和炸药晶体的性能（如热性能和力学性能）存在较大

差异，因而在降温过程中高聚物粘结炸药内部将存在

残余应力，从而导致粘结剂和炸药晶体的界面处也有

可能出现微孔隙等。高聚物粘结炸药内部的微观特征

（如粒度大小和分布、微孔及缺陷的状况等）对其宏观

性能（如力学性能、起爆性能及贮存寿命等）有着明显

的影响
［３］
。因此，研究 ＴＡＴＢ基高聚物粘结炸药内部

微孔大小、数量和分布等微结构特征是一项有意义的

工作。在这方面，Ｍａｎｇ等人［４］
曾采用 Ｘ射线小角散

射（ＳＡＸＳ）与中子小角散射 （ＳＡＮＳ）方法研究了
ＴＡＴＢ、ＨＭＸ和ＰＢＸ等含能材料的微观结构，测量了它

们的颗粒分布及孔隙尺度，指出材料的微结构特征对

其感度有重要影响。陈波等人也采用 ＳＡＸＳ方法研究
过 ＴＡＴＢ基高聚物粘结炸药内部孔隙的大小［５］

。另

外，美国 ＬｏｓＡｌａｍｏｓ国家实验室也曾经采用正电子湮
没寿命谱（ＰＡＬＳ）方法研究过高聚物粘结炸药内部的
微孔隙，但他们并没有公布具体的测试结果。本研究

主要采用正电子湮没寿命谱仪测试了 ＴＡＴＢ基高聚物
粘结炸药在热处理前后的正电子湮没寿命变化，并就

热处理对其内部微结构的影响进行了探讨和分析。

２　正电子湮没寿命谱学简介

　　自从１９３０年由英国物理学家 Ｐ．Ｄｉｒａｃ从理论上预
言了正电子的存在，以及 １９３２年美国物理学家 Ｃ．Ｄ．
Ａｎｄｅｒｓｏｎ在宇宙射线中发现了正电子的存在以后［６，７］

，

正电子湮没谱学首先在固体物理中得到了应用，并在２０
世纪６０年代后期得到了飞速发展。目前，它已在材料
科学，特别是缺陷研究和相变研究中发挥了重大的作用。

　　正电子是电子的反粒子，除所带电荷与电子相等、
符号相反之外，其它特性均与电子相同。正电子进入

物质后遇到电子会发生湮没，同时放射两个或三个湮

没 γ光子。用核谱学方法探测这些湮没辐射光子，可
以得到有关物质微观结构的信息

［６，７］
。

　　正电子在完整晶格中往往是自由湮没。如果介质
中存在缺陷如空位、位错、微空洞等，正电子就容易被

缺陷所捕获，形成捕获态。因为在介质中，正电子总是

受到带正电荷的离子实的库仑排斥力，而在空位型缺

陷中，没有离子实存在，因此空位、位错、微空洞这类缺

陷就成了正电子的捕获中心。由于在缺陷处电子密度
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比较低，正电子在缺陷处的湮没寿命将大于体寿命。

在分子固体以及高分子材料中，正电子除了与电子直

接发生湮没外，还容易局限在自由体积内，与电子形成

类似于氢原子的束缚态电子偶素（Ｐｏｓｉｔｒｏｎｉｕｍ，即
Ｐｓ）。根据其总自旋，Ｐｓ可分为仲电子偶素（ｐａｒａ
Ｐｏｎｉｔｒｏｎｉｕｍ，即 ｐＰｓ，其电子与正电子自旋方向相反）和
正电子偶素（ｏｒｔｈｏＰｏｓｉｔｒｏｎｉｕｍ，即 ｏＰｓ，其电子与正电
子自旋方向相同）。ｐＰｓ在真空中自发湮没发生两个 γ
光子，寿命为 １２５ｐｓ，而 ｏＰｓ在真空中的 ２γ湮没被禁
止，只能通过 ３γ湮没，其湮没寿命为 １４２ｎｓ。在介质
中，ｏＰｓ原子中的正电子可以拾起环境中的电子以更快
的速率湮没，即拾取湮没（ｐｉｃｋｏｆｆＡｎｎｉｈｉｌａｔｉｏｎ）。这导
致材料中 ｏＰｓ的寿命大大缩短，通常只有１～１０ｎｓ。表
１列出了正电子的几种不同状态的寿命数量级。

表 １　正电子湮没的种类及其寿命范围

Ｔａｂｌｅ１　Ｔｙｐｅｓａｎｄｌｉｆｅｔｉｍｅｒａｎｇｅｓｏｆｐｏｓｉｔｒｏｎａｎｎｉｈｉｌａｔｉｏｎ

ｖａｒｉｅｔｙ ｎｕｍｂｅｒｏｆ
ｐｈｏｔｏｎｓ

ａｎｎｉｈｉｌａｔｉｏｎ
ｌｉｆｅｔｉｍｅ／ｎｓ

ｅ＋ ｆｒｅｅａｎｎｉｈｉｌａｔｉｏｎ ２γ ０．１－０．２

ｅ＋ ｃａｐｔｕｒｅａｎｎｉｈｉｌａｔｉｏｎ ２γ ０．２－０．４
ｐＰｓｓｅｌｆａｎｎｉｈｉｌａｔｉｏｎ ２γ ０．１２５
ｏＰｓｓｅｌｆａｎｎｉｈｉｌａｔｉｏｎ ３γ １４２
ｏＰｓｐｉｃｋｏｆｆａｎｎｉｈｉｌａｔｉｏｎ ２γ １－１０

　　正电子湮没寿命谱技术是一种非破坏性的探测手
段，它不需特殊的样品制备，对材料的结构缺陷特别是对

空位型缺陷非常敏感，任何过程导致正电子湮没位置的

电子密度发生变化，必然使正电子寿命随之改变，而湮没

数量的变化又会使相应寿命成分的强度发生变化。通过

正电子寿命测量，可以获得材料内部微观缺陷的类型及

浓度等方面的信息。因此，正电子湮没寿命谱学已成为

研究材料微观结构非常有用且独具特色的工具之一
［６，７］
。

３　实　验

３．１　样　品
　　对两组配方相同的ＴＡＴＢ基ＰＢＸ样品进行了测试，
其中一组样品未经热处理，另一组样品在９０℃条件下
进行了１００ｈ的热处理，样品的尺寸为Φ２０ｍｍ×５ｍｍ。
３．２　正电子湮没寿命测量
　　正电子湮没寿命谱的测试是在中国科学院高能物
理研究所完成的，正电子放射源为 ０．３７ＭＢｑ的２２Ｎａ
正电子源，由 ＮａＣｌ溶液滴在 Ｋａｐｔｏｎ膜上制成。测试
时，放射源夹在两片相同的试样中间成夹心式，经标

定，系统的时间分辨率为１８８ｐｓ，每个正电子寿命谱的

累计计数为１×１０６，每个谱的采集时间约为４ｈ。

４　结果与讨论

　　图１给出了经热处理和未经热处理的 ＴＡＴＢ基
ＰＢＸ的正电子湮没寿命谱图。

图 １　热处理和未经热处理的 ＴＡＴＢ基

ＰＢＸ的正电子湮没寿命谱图

Ｆｉｇ．１　Ｐｏｓｉｔｒｏｎａｎｎｉｈｉｌａｔｉｏｎｌｉｆｅｔｉｍｅｓｐｅｃｔｒａｏｆ

ｈｅａｔｔｒｅａｔｅｄａｎｄａｓｒｅｃｉｅｖｅｄＴＡＴＢｂａｓｅｄＰＢＸ

　　如前所述，由于正电子在介质中可能有不同的湮
没方式，因此必须将实测寿命谱进行分解，目前在数据

处理中一般将其表示成多指数成分的迭加，式（１）给
出了具体的表达式。

ｙ（ｔ）＝
ｋ

ｊ＝１
Ｉｊｅ

－λｊｔ （１）

式中，ｙ（ｔ）为正电子湮没寿命谱；ｋ为寿命分量的个
数；Ｉｊ为各分量的强度；λｊ为第 ｊ组分的湮没率，其倒
数 τｊ＝１／λｊ为第 ｊ组分的寿命。
　　利用解谱程序 ＰＡＴＦＩＴ８８进行拟合，就可以求出
各个分量的寿命 τｊ及其相对强度 Ｉｊ。在扣除源效应
后，本工作采用两成份自由拟合，所得结果列于表２。

表 ２　ＴＡＴＢ基 ＰＢＸ的正电子湮没寿命谱参数

Ｔａｂｌｅ２　ＰｏｓｉｔｒｏｎａｎｎｉｈｉｌａｔｉｏｎｐａｒａｍｅｔｅｒｓｏｆＴＡＴＢｂａｓｅｄＰＢＸ

ｐａｒａｍｅｔｅｒｓ
ａｓｒｅｃｅｉｖｅｄ

ｓａｍｐｌｅｓ

ｈｅａｔｔｒｅａｔｅｄ

ｓａｍｐｌｅｓ
ｌｉｆｅｔｉｍｅ

／ｐｓ

τ１ ２２９．８ ２８６．８
τ２ ３５１．９ ５４５．５

ｉｎｔｅｎｓｉｔｙ

／％

Ｉ１ ３５．５ ９０．６
Ｉ２ ６４．５ ９．４

ｖａｒｉａｎｃｅ χ２ ０．９７５ ０．９２４

　　由于 ＰＢＸ内部结构较复杂，正电子在 ＰＢＸ内部可
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能存在多种湮没模式。为了合理解释正电子各寿命组

分的归属，我们首先对ＴＡＴＢ基ＰＢＸ的结构及内部可能
存在的微孔隙进行了分析，图２给出了其简单示意图。

图 ２　以 ＴＡＴＢ为基的 ＰＢＸ结构示意图

１—粘结剂，２—界面，３—ＴＡＴＢ晶体，４—微孔隙

Ｆｉｇ．２　ＳｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆＴＡＴＢｂａｓｅｄＰＢＸ

１—ｂｉｎｄｅｒ，２—ｉｎｔｅｒｆａｃｅ，３—ＴＡＴＢｃｒｙｓｔａｌ，４—ｍｉｃｒｏｐｏｒｅ

　　从图２可知，在ＴＡＴＢ基ＰＢＸ中，微孔隙可能存在
于粘结剂中、ＴＡＴＢ晶体中及二者的界面处。另外，由
于粘结剂是一种高分子材料，正电子也有可能在其中

形成电子偶素。因此，正电子在 ＴＡＴＢ基 ＰＢＸ中可能
存在着 ｐＰｓ自湮没、ｅ＋自由态湮没、ｅ＋捕获态湮没及
ｏＰｓ的拾取湮没共四种模式。为了确定表２中正电子
寿命组分的归属，我们单独对该种粘结剂材料进行了

电子湮没寿命谱测量，测试结果表明，该粘结剂的 ｏＰｓ
的拾取湮没寿命 τ３为 １２７１．６ｐｓ，且其相对强度 Ｉ３只
有３．９％，这说明正电子在纯粘结剂材料中很难形成
电子偶素。此外，由于 ＰＢＸ中粘结剂的含量较少（只
有百分之几），因此在 ＰＢＸ中形成电子偶素的几率就
更小。另外，从表２的数据也可以看出，τ１和 τ２的值
远小于正电子在粘结剂材料中的 ｏＰｓ的拾取湮没寿
命。因此我们认为，在 ＴＡＴＢ基 ＰＢＸ中，正电子不太
可能形成电子偶素。故正电子在 ＴＡＴＢ基 ＰＢＸ只存
在 ｅ＋自由态湮没和 ｅ＋捕获态湮没两种模式。
　　经过上述分析，我们可以确定：表２中的短寿命成
分 τ１是正电子在 ＰＢＸ材料中的自由态湮没所致，长
寿命成分 τ２是正电子在 ＰＢＸ材料中微孔隙位置的捕
获态湮没所致。从表 ２的数据可见，ＴＡＴＢ基 ＰＢＸ在
热处理后其长寿命成分 τ２的值明显变大，而 τ２在所
有正电子湮没中所占的比重 Ｉ２却显著下降。这说明
ＴＡＴＢ基 ＰＢＸ在９０℃处理１００ｈ后，其内部微孔隙的
大小比处理前有一定程度的增大，但孔隙的数量却显

著减少。我们认为，该热处理过程导致 ＴＡＴＢ基 ＰＢＸ
材料的一些超细孔隙出现了自闭合，但其中部分相邻

的孔隙可能合并成一个稍大的孔隙团；另外，有一些

超出了可能出现自闭合临界直径大小的孔隙在热处理

后也会出现一定程度的长大，从而导致在热处理后其

内部微孔隙的数量明显减少，但微孔隙的平均大小却

出现了一定程度的增大。

５　结论与展望

　　本实验测试了 ＴＡＴＢ基高聚物粘结炸药的正电子
湮没寿命谱，并采用二寿命模型进行了解谱。分析了

正电子在 ＴＡＴＢ基高聚物粘结炸药中只存在二寿命的
原因，进而确定了各寿命组分的归属，认为短寿命成分

τ１是正电子在 ＰＢＸ材料中的自由态湮没所致，长寿命
成分 τ２是正电子在 ＰＢＸ材料中微孔隙位置的捕获态
湮没所致。另外还研究和分析了热处理过程对 ＴＡＴＢ
基 ＰＢＸ内部微结构的影响，发现了热处理将导致 ＰＢＸ
内部部分微孔隙出现自闭合，部分微孔隙将合并成孔

隙团，从而使 ＴＡＴＢ基 ＰＢＸ在热处理后内部孔隙数量
减少，但孔隙的平均尺寸变大。

　　由于测试条件的限制，未能对不同处理时间和不
同处理温度下 ＰＢＸ内部微孔隙的变化进行研究，但本
研究可以表明，利用正电子湮没寿命谱学来表征 ＰＢＸ
内部微孔隙的变化是完全可行的。此外，由于正电子

湮没寿命谱对材料内部微孔隙的变化是相当敏感的，

因此应用该技术研究 ＰＢＸ在库存老化过程中内部微
结构的变化也是可以预期的。
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