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Методом просвечивания образцов узким пучком гамма-излучения измерены плотность и тепловое 
расширение жидких сплавов литий-свинец с содержанием Pb 83,0 и 84,3 ат. % в интервале температур 
от ликвидуса до 1000 К. Впервые непосредственно измерен скачок плотности при фазовом переходе твердое 
тело−жидкость для сплава Li15,7Pb84,3. Проведено сравнение данных настоящей работы с результатами работ 
других авторов. 

Ключевые слова: гамма-метод, плотность, сплавы литий–свинец, расплав. 

Введение 

Жидкий сплав системы Li-Pb эвтектического состава рассматривается как перспек-
тивный материал для бланкетов (утилизаторов энергии нейтронов и воспроизводителей 
трития) в ряде разрабатываемых проектов термоядерных реакторов [1]. Согласно 
справочнику [2], богатая свинцом эвтектика в этой системе содержит 83 ат. % Pb и имеет 
температуру плавления 508 K. Авторы [2] построили фазовую диаграмму системы 
литий–свинец на основании имеющихся в литературе экспериментальных данных по 
состоянию на 1958 год. Подавляющее большинство сведений по теплофизическим 
свойствам сплавов литий-свинец относится именно к составу Li17Pb83 (см., например, [3]). 
В 1992 году были проведены подробные исследования фазовой диаграммы системы Li–Pb 
в области, богатой свинцом, направленные на уточнение линий ликвидуса и координат 
эвтектической точки [4]. Согласно полученным в работе [4] результатам, концентрация 
эвтектики равна 84,3±0,2 ат. % Pb, а температура плавления составляет 508±1 K. В ряде 
обзорных работ и баз данных [5−7] фазовая диаграмма системы Li-Pb была пересмотрена 
с учетом результатов [4]. Тем не менее, и после 1992 года во многих исследованиях, 
посвященных разработке научно-технических основ и технологий применения расплавов 
литий-свинец в термоядерной энергетике, в качестве эвтектического сплава рассматри-
вается состав Li17Pb83 (см., например, [8, 9]). В справочнике [10], выпущенном в 2001 году, 
фазовая диаграмма системы Li-Pb приведена по данным [2]. 
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Целью настоящей работы являлось экспериментальное исследование плотности и 
теплового расширения двух жидких сплавов системы Li-Pb (83,0 и 84,3 ат. % Pb) в ин-
тервале температур от ликвидуса до ∼1000 К. Кроме того, для сплава, содержащего 
84,3 ат. % Pb, измерен скачок плотности при переходе твердое тело−жидкость. 

Экспериментальная техника 

Термические свойства расплавов и изменения плотности при кристаллизации 
исследовались методом просвечивания образцов узким пучком гамма-излучения (гамма-
метод). Экспериментальная установка и методика измерений подробно описаны в рабо-
тах [11−13]. В качестве источника излучения использовался изотоп цезий-137 (энергия 
гамма-квантов 662 кэВ) с активностью 50 ГБк. Измерительные ячейки для образцов 
изготавливались из нержавеющей стали 12Х18Н10Т. Ячейка состояла из цилиндриче-
ского тигля высотой 60 мм, внутренним диаметром 25 мм и крышки с тонкостенной 
гильзой для хромель-алюмелевой термопары. Градуировка термопар проверялась по 
точкам кристаллизации чистых лития, олова, свинца и сурьмы. Отклонения измеренных 
температур затвердевания металлов от справочных данных не превышали 0,3–1,0 K. 

Для приготовления образцов сплавов использовались свинец марки С0 по ГОСТ 
3778–98 и литий производства Новосибирского завода химических концентратов. Хими-
ческий состав металлов приведен в табл. 1 и 2. 

Операции по приготовлению сплавов проводились в боксе, заполненном чистым 
аргоном (99,992 об. %). Поверхности слитков металлов механически очищались от пленок 
окислов и нитридов. Массы навесок лития и свинца, необходимые для расчета состава 
сплавов, измерялись на аналитических весах с точностью 2−3 мг. Составной образец 
помещался в ячейку. Защитная гильза термопары погружалась в образец на глубину 
30–35 мм. Ячейка устанавливалась в печь гамма-плотномера, контакт образца с воздухом 
при этом не допускался. Печь вакуумировалась и заполнялась аргоном до давления 0,1 МПа. 
Затем образец плавился и тщательно перемешивался механической мешалкой. Однород-
ность расплава контролировалась его сканированием, т.е. измерением коэффициента 
ослабления пучка гамма-излучения в образце на различных высотах. Далее в ходе 
нагревов и охлаждений определялась температурная зависимость плотности жидкого 
сплава, а также скачок плотности при фазовом переходе твердое тело−жидкость. Скорость 
нагревов–охлаждений составляла 2−3 K/мин в однофазных областях и не более 0,3 K/мин 
в области кристаллизации. По окончании эксперимента проводилось контрольное взве-
шивание ячейки с образцом. Фактическое содержание свинца в изученных сплавах 
составляло 82,96±0,04 ат. % и 84,30±0,05 ат. %. 

Расчет плотности жидкого сплава ρm проводился по абсолютному варианту гамма-
метода [14]: 

[ ]( )m 0 293( ) ln ( ) / ( ) 1 ( )( 293) ,T J T J T l T Tρ µ α= + −⎡ ⎤⎣ ⎦                           (1) 

здесь J0(T), J(T) ⎯ интенсивности пучка излучения, прошедшего через пустую и запол-
ненную (с образцом) измерительную ячейку соответственно, Т ⎯ температура в K, 

Таблица  1  
Химический состав свинца марки С0 по ГОСТ 3778–98 

Содержание примесей не более, масс. % 
Ag Cu Zn Bi As Sn Sb Fe Ca+Na+Mg 

Содержание 
свинца, масс. % 

3·10−4 5·10−4 1·10−3 4·10−3 5·10−4 5·10−4 5·10−4 1·10−3 2·10−3 Не менее 99,992 
 

Таблица  2  
Химический состав лития по данным производителя 

Содержание примесей не более, масс. % 
Na K Ca Mg Mn Fe Al SiO2 N 

Содержание 
лития, масс. % 

3·10−3 1·10−3 3,5·10−3 1·10−3 3·10−4 1·10−3 1·10−3 6·10−3 3·10−3 Не менее 99,95 
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l293 ⎯ длина ослабления излучения при 293 K (внутренний диаметр тигля с поправкой на 
диаметр пучка излучения), ( )Tα  ⎯ средний линейный коэффициент теплового расши-
рения материала тигля, µ ⎯ массовый коэффициент ослабления излучения для сплава, 
который рассчитывается по правилу аддитивности через массовые концентрации и 
массовые коэффициенты ослабления излучения для компонентов. Для лития коэффи-
циент µ взят из справочника [15], а для свинца ⎯ определен экспериментально на 
специально изготовленных для этой цели твердых образцах с хорошо известными гео-
метрическими размерами. Плотность твердого сплава ρc вблизи точки плавления также 
рассчитывалась по формуле (1), т. к. диаметр твердого образца сразу после кристалли-
зации совпадает с внутренним диаметром тигля. 

Результаты и обсуждение 

На рис. 1 показаны фрагменты типичных термограмм охлаждения сплавов литий-
свинец в области кристаллизации. Термограммы получены при скорости охлаждения 
печи 2 K/мин. Как видно, кристаллизация жидкого сплава Li15,7Pb84,3 начинается после 
небольшого переохлаждения. Максимальная температура саморазогрева составила 
TL = 507,9 ± 1,5 K и была принята за температуру ликвидуса для данного сплава. Величии-
на TL практически совпадает со значением эвтектической температуры, приведенной в ра-
ботах [2, 4]: TE = 508 K. На термограмме сплава Li17Pb83 замедление скорости охлаждения 
наблюдается при двух температурах: T ≈ 510 K и T ≈ 508 K. При температуре 510 K рас-
плав, очевидно, достигает линии ликвидуса. При дальнейшем охлаждении состав жидкой 
фазы приближается к эвтектическому, и при температуре 508 K начинается кристаллиза-
ция эвтектики. Таким образом, полученные данные свидетельствуют о том, что состав 
Li15,7Pb84,3 лежит существенно ближе к эвтектической концентрации, чем состав Li17Pb83. 

Результаты измерений плотности сплава Li15,7Pb84,3 в твердом и жидком состояниях 
представлены на рис. 2 и в табл. 3. Было проведено два эксперимента. В первом опыте 
ось пучка излучения проходила в 20 мм от дна ячейки, а во втором ⎯ в 11,5 мм. Как 
видно, данные по плотности образца в жидком состоянии, полученные в двух опытах, 
совпадают в пределах случайных погрешностей, что говорит о высокой гомогенности 
расплава. Совместная обработка данных двух экспериментов дала уравнение для темпера-
турной зависимости плотности жидкого сплава: 

ρm(T) = 9958 − 1,229 (T − 507,9), кг/м3. (2) 

Случайные погрешности плотно-
сти и объемного коэффициента тепло-
вого расширения (КТР) β = –(∂ρ/∂T)/ρ 
для расплава вблизи температуры ликви-
дуса равны соответственно 0,04 и 1,2 % 
(для доверительной вероятности 95 %). 
Общая погрешность КТР, включающая 
доверительные границы неучтенных сис-
тематических ошибок, составляет 2,2 %. 
Общая погрешность расчета плотности 
по уравнению (2), согласно оценкам, не 
превышает 0,25 % вблизи температуры 
ликвидуса и 0,4 % при максимальной 
температуре измерений (∼1000 K). 

 

 

Рис. 1. Термограммы охлаждения сплавов 
литий-свинец в области кристаллизации. 
Время отсчитывается от момента начала 
                    охлаждения расплава. 
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Как видно из рис. 2, экспериментальные результаты по плотности твердого сплава, 
полученные в первом и втором экспериментах, незначительно (∼0,2 %), но систематиче-
ски различаются между собой (напомним, что в первом опыте плотность образца изме-
рялась на расстоянии 20 мм от дна ячейки, а во втором опыте ⎯ на расстоянии 11,5 мм). 
Сканирование при комнатной температуре показало, что после первого опыта перепады 
плотности по высоте твердого образца (на расстояниях 5–25 мм от дна тигля) достигали 
0,3 %, а после второго опыта ⎯ 0,6 %. Сегрегация компонентов сплава при его затверде-
вании связана, вероятно, с тем, что кристаллизация расплава протекала в неравновесных 
условиях (с переохлаждением), а также с тем, что состав Li15,7Pb84,3 все-таки несколько 
отличается от эвтектической концентрации. Данные обоих экспериментов по плотности 
сплава в твердом состоянии аппроксимировались единой линейной температурной 
зависимостью: 

ρc(T) = 10543 − 0,955 (T − 293), кг/м3.                                      (3) 

Максимальная ошибка расчета плотности твердого сплава по формуле (3), согласно оцен-
кам, составляет 0,4 %. Несколько более высокие, по сравнению с жидким состоянием, 
погрешности измерений связаны с негомогенностью твердого образца. 

 
 

Рис. 2. Экспериментальные данные по плотности сплава Li15,7Pb84,3. 
1 ⎯ эксперимент 1, 2 ⎯ эксперимент 2; AL ⎯ жидкое состояние, SB ⎯ твердое состояние. 

Таблица  3  
Результаты измерений термических свойств сплава Li15,7Pb84,3 

Эксперимент ρm(TL ), кг/м
3 βm(TL ), 10−5⋅K−1 δρf , % 

Опыт 1, нагрев 9935 ± 5 11,91 ± 0,14 - 
Опыт 1, охлаждение 9957 ±  3 12,37 ± 0,10 3,51 ± 0,12 
Опыт 2, нагрев 1 9959 ±  4 12,65 ± 0,48 3,70 ± 0,10 
Опыт 2, нагрев 2 9954 ±  8 12,36 ± 0,36 - 

Опыт 2, охлаждение 9969 ±  3 12,80 ± 0,17 3,71 ± 0,07 
Средневзвешенное значение 9958 ± 25 12,34 ± 0,27 3,67 ± 0,19 

 
В таблице для измеренных величин приведена случайная погрешность, для средневзвешенных ⎯ общая; 
доверительная вероятность ⎯ 95 %; βm ⎯ объемный коэффициент теплового расширения расплава, 

( )c m c( ) ( ) ( )f L L Lδρ ρ T ρ T ρ T= −  ⎯ относительный скачок плотности при плавлении. 
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Плотность сплава Li15,7Pb84,3 вбли-
зи комнатной температуры можно оце-
нить с помощью правила аддитивно-
сти для мольных или удельных 
объемов, или правила Зена [16]. 
Согласно фазовой диаграмме [5−7], 
богатая свинцом эвтектика в системе 
Li-Pb представляет собой смесь прак-
тически чистого свинца и промежу-
точного соединения LiPb (Li50Pb50). 
Плотность промежуточной фазы при 
298 K, рассчитанная из параметров 
ее кристаллической решетки, равна 
8000 кг/м3 [17], а плотность свинца 
при этой же температуре равна 
11340 кг/м3 [18]. Оценка по правилу 
Зена дает значение плотности сплава Li15,7Pb84,3, равное 10501 кг/м3. Эта величина всего лишь 
на 0,35 % отличается от значения плотности, рассчитанной по формуле (3), что косвенно 
подтверждает надежность полученных здесь экспериментальных данных для твердого 
состояния. 

Результаты измерений плотности жидкого сплава Li17Pb83 показаны на рис. 3. 
В изученном интервале плотность расплава линейно зависит от температуры: 

ρm(T) = 9869 − 1,238 (T − 510), кг/м3.                                       (4) 

Погрешности плотности и КТР для расплава Li17Pb83, согласно оценкам, аналогич-
ны погрешностям соответствующих величин для расплава Li15,7Pb84,3. 

На рис. 4 приведено сопоставление полученных в настоящей работе температур-
ных зависимостей плотности жидких сплавов литий-свинец с литературными данными. 
Зависимость ρm(T) для расплава Li17Pb83 из работы [19] (где измерения также выполнены 
гамма-методом) лежит несколько выше зависимости, полученной в настоящей работе 
для сплава этого же состава. Различие составляет 0,45 % вблизи температуры ликвидуса и 
достигает 0,7 % при 1000 K. В принципе, эти расхождения не превышают суммарных 
погрешностей измерений. Следует, однако, отметить, что в экспериментах [19] пучок 
гамма-излучения проходил вблизи дна ячейки, исследуемый расплав перед измерениями 
не перемешивался, а контроль гомогенности жидкого образца не производился. Вероятно, 
содержание свинца в нижней части столба расплава, исследовавшегося в работе [19], 
несколько превышало среднее значение, что и привело к небольшому завышению полу-
ченных значений плотности. 

Зависимости ρm(T) для расплава Li17Pb83 из работ [20, 21] лежат существенно ниже 
полученных здесь данных. Более того, они лежат ниже температурной зависимости 
плотности жидкого сплава литий-свинец, содержащего 80 ат. % Pb [22]. Атомный вес лития 
почти в тридцать раз меньше атомного веса свинца. Соответственно, увеличение кон-
центрации Pb в расплаве неизбежно должно приводить к увеличению его плотности, что 
не согласуется с результатами работ [20, 21] (см. рис. 5). Можно предположить, что дан-
ные [20, 21] по плотности и КТР отягощены существенными погрешностями. 

 

Рис. 3. Экспериментальные данные по 
       плотности жидкого сплава Li17Pb83. 

1 ⎯ нагрев, 2 ⎯ охлаждение. 
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Заключение 

В результате проведенных исследований получены новые надежные данные по 
термическим свойствам жидких сплавов системы литий-свинец с концентрациями, 
близкими к эвтектическому составу, важному с практической точки зрения. Подтверждено, 
что состав Li15,7Pb84,3 более близок к эвтектической концентрации, чем состав Li17Pb83. 

 
 

Рис. 4. Температурные зависимости плотности жидких сплавов литий-свинец. 
Результаты настоящей работы (1, 2), результаты работ [19] (3), [20] (4), [21] (5), [22] (6). 

 
 

Рис. 5. Концентрационная зависимость плотности жидкой системы литий-свинец 
в интервале составов 80–84,3 ат. % Pb. 

Результаты настоящей работы (1), результаты работ [22] (2), [19] (3), [21] (4), [20] (5), 
6 ⎯ аппроксимация данных [22] и настоящей работы линейной зависимостью; T = 600 K 
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