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仁摘要 〕 本文简略介绍在离子微团簇立体化学结构及与固体相互作用领域
,

我国取得的一系列达

到国际领先或国际先进水平的科学成果及其意义
,

并简介了实验装置
、

技术特点
、

发展方向和应

用
。

这些都是国家 自然科学基金在十年内资助下完成的
。

一
、

前 言

离子微团簇立体化学结构的实测及离子微 团簇与固体相互作用的研究
,

是 70 年代末期才

发展起来的一个非常重要的新领域
,

是涉及多门学科的交叉学科
,

是新材料 (功能膜
、

超导
、

隐

形材料
、

催化剂 )
、

新能源 (受控聚变 )
、

新武器 (离子束武器 )
、

团簇物理
、

分子工程
、

表面物理
、

凝

聚态物理
、

原子分子物理
、

固体物理
、

重离子物理
、

天体物理
、

化学
、

天体化学等高技术
、

新科学

及众多基础学科发展的基础
。

利用小型加速器及核技术
,

通过 M e V 量级离子微团簇在固体极表层
`

库仑爆炸
’

产生的

时空关联粒子与固体相互作用
,

能观测到一些从前用其它方法不能得到的离子与固体相互作

用产生的新现象
、

新效应和新信息
,

可更精细地阐明离子穿越固体碰撞 的微观过程和运动规

律
,

为其它方法所不能代替
。

更重要的是
,

利用单色性平行度极好的 M e V 量级的离子微团簇

束
,

在仅 1 00 个原子层厚的无衬超薄固体薄膜前表层产生的
`

库仑爆炸
’ ,

由超高分辨的带电粒

子能谱仪测量 o0 方向碎片的能谱
,

可以实现对离子微团簇的形状
、

结合能
、

键长和键角的测量
。

这是目前测定离子微团簇立体化学结构唯一有效的方法
。

由于涉及的技术面广
、

精度很高
、

设

备复杂
、

难度很大
,

国外仅美国
、

法国
、

以色列等国少数先进实验室开展此类研究
。

我国至今仅

四川大学原子核科学技术研究所固体中原子碰撞实验室在此领域工作
。

我们从 1 9 8 0年开始建立实验室
。

从 1 9 8 2年至今
,

在国家自然科学基金项 目连续资助下
,

在

国家科委
、

国家教委和核工业部的支持下
,

在国内首先开展了这方面的研究
,

取得了一系列成

果
,

获得两个部级一等奖和一个省级二等奖
。

经国内著名专家鉴定
,

认为
“
经过十年努力

,

已使

我国在此领域的研究从无到有并跻身于国际少数先进实验室的行列
” “

获得一批重要成果
” “

使

该实验室成为国内外有影响的单位
,

得到 国内外同行专家的称赞
” 。 “

H才
,

D才微团簇立体化学

结构
”

成果
,

经鉴定
, “

具有国际领先水平
” “

在国内基础研究与应用基础研究中是杰出的
,

不多

见的
” 。

并认为
, “

快分子离子束箔碰撞实测分子离子立体化学结构
,

是继获诺贝尔奖的单能分

子束研究微观反应动力学之后
,

核技术应用的又一重大成就
” 。 “

快分子离子与固体相互作用
”

成果
,

经鉴定
“
已达国际先进水平

” “

在国内基础研究与应用基础研究中是比较突出的
,

不多见
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的
” 。 “

高分辩多功能原子碰撞装置
”

成果
,

经鉴定
“

已达国际同类装置先进水平
” 。

值得一提的

是
:

这些 国外仅少数先进实验室才能开展的高难实验研究是在国产静电加速器和 自行设计建

立的装置上完成的
。

二
、

国内外概况

离子微团簇立体化学结构的理论研究 (如 H扣始于 30 年代
。

自那以后整整 40 年间
,

人类找

不出测定它们的方法
。

虽然分子的立体化学结构 已用常规方法测定了成千种
,

但却不能将这些

方法用于离子微团簇立体化学结构的测定
,

因为人们尚无法提供这些测定方法所需的离子微

团簇的体密度
。

1 9 7 8年用加速器和库仑爆炸技术实测 H梦立体化学结构成功
,

第一次实现了人

类对离子微团簇立体化学结构的测量
。

国际上普遍认为
:

这是核技术应用近十多年来最重大的

成就之一
。 “

世界上从事这项困难精细的实验室并不多
” ,

国外主要有三家
。

法国里昂由于不能

测量团簇崩裂形成碎片的高分辨能谱
,

仅对 H才一种微团簇的立体化学结构进行过测量
。

但他

们在北大西洋公约组织支持下
,

开展离子微团簇与固体相互作用研究最早
,

对 H户的透射
、

H -

产生的机制
、

H才在
n
较大时的形成等方面进行了深入的研 究

。

由于不能获得高分辨的能谱
,

也影响他们在相互作用领域内一些现象和碰撞微观过程的深入研究
。

以色列雷沃霍特在美
、

以

科学基金资助下
,

利用核乳胶对 H扩立体化学结构进行过测量
,

在以他们为主和阿贡合作研制

的多维多丝正 比计数器用于多原子组成的离子微团簇形状的测量方面具有特色
,

但对相互作

用的研究甚少
。

美国阿贡国家实验室在美国能源部支持下
,

花了大量经费建立了庞大精密的设

备
,

对较多种类离子微团簇的形状进行过研究
,

但只有 4种离子微团簇同时给出了键长
、

键角和

形状的实测结果
。

通过碎片能谱和角分布的结果对相互作用中微观过程进行了一些研究
,

但由

于他们不能测量各种反应道产物的分产额和总产额
,

因而限制了他们对相互作用中的一些现

象
、

效应和规律的研究
。

中国四川大学 已对立体化学结构和相互作用进行了深入的研究
。

预计
,

在此领域的研究将向更多种类
、

更复杂的结构
、

更精细的微观过程
、

更精确的方法和更系统的

方向发展
。

三
、

科研成果

在离子微团簇立体化学结构
、

M e V 量级离子微团簇与固体相互作用领域
,

我国已取得的

主要成果有
〔卜

` 8〕 :

1
.

实测了 H才
,

D才
,

H才
,

D扩的键长
、

键角和形状
。

至今
,

世界上总共只实测 了23 种离子微团

簇的形状
,

准确给出实测键长
、

键角的仅 6种
。

在这 6种中
,

美国阿贡国家实验室和中国四川大学

各给出 4种
。

这些离子微团簇的实验结果
,

是进一步研究至今尚无法测定的复杂团簇的基础和

依据
。

2
.

在 国际上
,

首次实验证实 D犷为正三角形结构
,

而不是直线结构
;
首次实验测定 D才和

D犷的键长分别为 1
.

32 士 。
.

03 人和 。
.

93 士。
.

02 人
。

3
.

在国际上
,

首次实验发现分子离子立体化学结构 中存在同位素效应
。 “

这是当前 B
.

.O

近似理论无法解决的
” , “

这种同位素差异可能对揭示离子与碳膜相互作用以及分子离子的振

荡行为有重要价值
” 。

我们已从能级寿命差异给予了初步可信的解释
。

4
.

在国际上
,

首次实验发现
:

H才和 D丈键长 (1
.

” 士 0
.

03 人和 1
.

32 士 。
,

03 人 )与 H犷和 D犷键
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长 (0
`

89 士 0
.

20 人和 0
.

93 士 0
.

20 人 )相 比
,

可能存在与常规设想的反常
。

这
“

在分子结构理论和

分子振动激发等基础研究工作中有重要意义
” 。

5
.

将 H梦键长测量精度的世界水平提高到 0
.

02 人
。

从而使我国在测定离子微团簇立体化

学结构精度方面达到世界最先进水平
。

H犷共有 4家测量
,

以色列雷沃霍特为 1
.

2士 。
.

2人 ;
法国

里 昂为 0
.

96 士 0
.

06 人
;
美国阿贡为 0

.

97 士 0
.

03 人 ;
中国川大为 0

.

98 士 。
.

02 人
,

彼此在误差范围

内符合
,

但中国的精度高于美 国
,

比法国高 3倍
,

比以色列高 10 倍
。

6
.

用与国外不同的方法和装置在中国首次证明 H犷是正三 角形结构
。

H犷是直线还是三角

形结构的理论分歧
,

经过了 40 年争论
,

到 1 9 7 8年用库仑爆炸技术才实验证实
。

我国以更精确的

测定
,

再次证实 H梦是正三角形结构
。

7
.

将 H才的键长实测值更新为 1
.

19 士 。
.

03 人
。

H才的键长共有两家测量值
,

从前美国阿贡国

家实验室的实测值为 1
.

17 人 (未给出测量误差 )
。

8
.

在国际上
,

首先提出并进行了快分子离子与电子交叉碰撞
,

这是一种更精确测定离子微

团簇立体化学结构 的新方法
,

已用这种方法对 H才的结构进行了初步研究
。

此外
,

通过交叉电

子束和膜致库仑爆炸的结果比较
,

能发现一些只用离子与固体相互作用不能发现 的新现象和

新规律
。

用这种对 比法我们首次发现
:

在离子微团簇进入固体后
,

先于库仓爆炸前可能存在一

个从前被人忽视的离子微团簇的激发过程
。

此项工作被作为固体中原子碰撞领域最前沿的研

究
,

特邀在西德召开的第十届固体中原子碰撞国际会议开幕式上报告
。

9
.

在国际上
,

首次研究了快 D茅通过碳膜的透射率随停留时间变化的规律
,

发现在所研究

的停留时间范围内
,

这些离子微团簇不是原始的离子微团簇
,

而是在碳膜中经过库仑爆炸后
,

又俘获一个电子重新建立的
。

首次测定了 D犷通过不同厚度碳膜的透射率
。

并为加速器质谱计

提供了有用的基本实验数据
。

1 0
.

在 国际上
,

首次研究了 D犷在碳膜中崩裂后
,

由于双 电子俘获形成 D 一
的几率及其在碳

膜中停留时间的规律
。

发现 D 一 形成与离子速度
、

膜中电子俘获和损失截面
、

崩裂后形成裸核

团簇内的电荷交换有关
。

提出了 D
一

负离子产生的机制
。

研究了 D广产生 D 一 的团簇效应
。

为串

列加速器剥离膜的研究提供了基本数据和研究方法
。

n
.

通过 M e V 量级相同速度 H + 和 H才在碳膜中能损的比较
,

发现在所研究能区的能损比

低能区存在更强的团簇效应
。

12
.

用实验证实了尼尔斯
·

玻尔于 1 9 4 9年从理论上预言的尾流效应的存在
。

用比国外分辨

本领高一倍的谱仪测量库仑爆炸谱
,

并和电子束模拟固体中的库仑爆炸的能谱比较
,

都证明尾

流效应是正离子穿越固体的特有效应
。

13
.

用比国外更高分辨的能谱实验证实了库仑爆炸现象的存在
。

1 4
.

通过快分子离子与固体相互作用产物的质量
、

质量分布
、

电荷
、

电荷态分布
、

能量
、

能量

分布
、

角度
、

角度分布
、

分产额
、

总产额
、

靶厚
、

靶中停留时间等多种物理量的精确测量
,

已对库

仑爆炸
、

尾流效应
、

团簇效应
、

电子损失截面
、

电子俘获截面
、

能损
、

能损的团簇效应
、

能损歧离
、

多次散射
、

电荷交换
、

团簇内的电荷交换
、

负离子产生的几率和机制
、

中性粒子产生的几率和机

制
、

透射几率和机制
、

分子离子在固体中的寿命
、

分子离子进入固体后与核外电子的碰撞时间
、

分子离子的振动周期
、

分子离子的转动周期
、

多次散射和能损歧离与入射团簇速度的关系等微

团簇进入固体后的诸多微观碰撞过程
、

现象和效应进行了深入地研究
。
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四
、

实验装置和技术

利用库仑爆炸技术研究离子微团簇立体化学结构及离子微团簇与固体相互作用
,

首先
,

必

须获得 M e V 量级的离子微团簇束
,

这就涉及到团簇的形成
、

电离
、

引出
、

加速
、

分离 (质量和速

度 )
、

准直
、

纯化等
。

其次
,

必须分辨 1 e0 V 量级的离子微团簇势能经库仓爆炸后转化成动能在入

射束方向对 M e V 量级碎片造成的能量差异
,

这又涉及到要求获得的团簇束具有异常小的能

散度
、

异常高的平行度
、

以及异常薄的无衬固体靶和异常高分辨的带电粒子的探测系统
。

第三
,

由于离子微团簇与固体碰撞的反应道很多
,

因此涉及到复杂的粒子鉴别和上述诸多物理量的

精密准确测定
。

所有这些都与我国的加速器技术
、

核探测技术
、

核靶技术
、

真空技术
、

微机在线

数据获取和控制技术
、

电气工程技术
、

机械加工技术的水平有关
,

涉及到我国的工业基础和科

技水平
。

经过 12 年努力
,

我们改进提高了国产静电加速器的功能和指标
,

设计建立了高分辨多

功能原子碰撞装置及相应的实验室
。

通过无数实验
,

掌握了如下主要高难技术
:

1
.

改进国产静电加速器
,

将其束流能散度由国内外通常的 1一 3 x 1 0一 3

的水平提高 了一个

量级
,

达到小于 士 1
.

s x l o一 略

(F W H M
: s o g e V ;

对 E 。

为 1
.

9 3 3 8 M e V H犷
;
这是鉴定会上测试组测

量的数据 )
。

2
.

改进国产静电加速器
,

将原设计的只能加速 3种离子 ( H + ,

D + , 4
H e

+)
,

增加到可能多于

6 0种
;
被加速离子的质量由原设计的 M < 4 (在 2

.

S M e V 时 )
,

提高到 M < 4 7 ( 2
.

S M e V 时 )
,

甚至

M < 5 .8( 2
.

OM e V 时 )
。

可获得多于 50 种以上的离子微团簇
,

而所有小型 串列加速器经过剥离器

后都难于获得团簇束
。

3
.

获得了角分散小于士 4
.

5 x 1 0一 5

弧度的平行离子微团簇束
,

好于美国阿贡 国家实验室的

士 g X I O一 5

弧度
。

4
.

系统总的能量分辨率达士 1
.

5 x 1 0一 ` ,

比国外最佳的美国阿贡国家实验室的士 3 x l 。一 `

高一倍
。

这涉及到静电分析器 1
.

6米直径的电极加工精度要达到 7“ m ;
静电分析器 士 40 k V 高压

电源的稳定度要达到 1 0一 5

8/ 小时
;
静电分析器高压的微机在线控制和调节

。

所有这一切都是相

当困难的
,

但在正式实验前都已达到
。

5
.

掌握 了离子微团簇 H广
,

D广的形成条件及形成机理
,

这些机理和条件是随
n 不同而变

化的
。

6
.

在 10 米束流线上束流通过 12 个直径为 20 拼m一 l m m 孔阑的微束调束技术
。

7
.

1 0 0个原子层或更薄厚度的无衬超薄靶的制备
、

装架
、

防粘污
、

厚度变化的在线监测技

术
。

8
.

粒子种类
、

质量
、

电荷态的鉴别技术
。

9
.

1 0米长束流线上复杂系统真空度好于 2义 1 0 一 ’

毛的高真空技术
。

1 0
.

1一 1 0一 3

七的无窗气体靶闭环 自动稳定压力及测量技术
。

其压力测量精度可达 Z x

1 0一 3
.

仪器零点随温度的漂移为 l x l o 一 ”
/ ℃

。

n
·

l o m A 量级低能强流电子束技术
。

1 2
.

四参数微机在线数据获取及实验条件微机在线控制技术
。

五
、

近期方向

近年
,

我们在加速器和原子碰撞装置上进行的几项重大改进
,

为今后我国在此领域的扩展



第 1期 缪竞成
:

微团簇的立体化学结构及与固体相互作用研究

和深入创造了条件
,

近期拟在以下几个方向发展
:

1
.

离子微团簇的立体化学结构 拟向更多种类
、

更复杂结构
、

更精确测量方 向发展
。

由于

建成一台新的 90
“

加速器重离子磁分析器
,

重 10 吨的分析器中心轨道半径 85 o m m
,

经测试
:

磁场

强 度在 40 0一 1 8 3 0 0高斯可变
,

磁场 稳定度 1
.

5 x 1 0一 “
/ 8小时

,

配合离子源研究
,

可获得 H
,

D
,

,
H e , `

H e ,

B
,

C
,

N
,

O
,

P
,

iS 等单一种类原子或不同种类原子组成的离子微团簇
,

团簇束的能量

为 2
.

SM e V 时
,

团簇的总质量可达 M < 4 7
,

在能量为 2
.

o M e V 时质量数可达 M < 5 8
。

利用现有

高分辨的静电分析器
,

可对一些简单结构的离子微团簇的立体化学结构进行实测
,

并开展相应

的理论研究
。

这些种类的微团簇大量存在于受控聚变等离子体
、

星际空间和一些新材料的研制

过程中
。

对它们构形的实测必将促进有关新能源和新材料的研究
。

2
.

离子微团簇与固体相互作用 重点研究碰撞微观过程中出现的新现象
、

新效应和新规

律
,

以及各种碰撞机制
。

3
.

离子微团簇与气体相互作用 利用无窗气体靶
,

研究相互作用机制
。

4
.

离子微团簇束与电子束交叉碰撞
5

.

能损
、

阻止本领及能损歧离 由于有单色性很好的入射束
,

可 比国外研究更高分辨的探

测系统
,

以及固体和气体靶厚的精确测量系统
,

因而可得到 比国外更精确的数据
。

还可进行能

损中团簇效应的系统研究
。

6
.

电荷交换效应和电荷交换载面

7
.

微团簇束箔光谱学 利用离子微团簇束与薄膜相互作用产生的光谱及碎片能谱比较可

进行星际分子离子的实验室研究
。

.8 C on vo y 电子和 R yd b er g 原子 通过库仑爆炸产生的电子能谱的测量进行研究
。 ,

9
.

离子微团簇的形成机理 拟对形成机理
、

离子源种类
、

结构
、

参量以及它们的关系进行

研究
。

1 0
.

超高分辨背散射分析及界面的精细结构 卢瑟福背散射 ( R B )S 能直接分析表层浓度

及杂质沿深度的分布
,

并有无损
、

快速的特点
,

已成为一些研究领域和工业部门不可缺少的常

规分析工具
。

随着高科技的发展
,

大规模集成电路飞速进步
,

各种功能薄膜日益增多
,

以及多层

膜新材料的广泛应用
,

一些材料要求薄膜之间有分明锐利的界面
,

而一些则要求互相扩散混合

成模糊的界面
。

我们将利用已掌握的高分辨技术
,

开展超高分辨的背散射分析及超高精细的界

面结构研 究
,

争取使 R B S 分析沿深度的分辨提高 1一 2个量级
,

由国 内外一般的 3 30 人降到 <

10 人 (对 iS )
,

和 1 10 人降到 < 4人 (对 A u)
。

这不仅使此方法可和 国外同类先进技术相竞争
,

而

且对相关新材料的研究和生产也是一极大的推动
。

感谢 我们过去能取得一点成绩
,

并能不断提出新方法
,

不断改进增加新设备
,

不断提出新课题
,

从而能在此

领域不断扩展
,

不断深入
,

不断开发其应用
,

是与国家 自然科学基金会
、

国家科委
、

国家教委
、

核工业部及所有

支持我们工作的兄弟单位以及中外专家和科技工作者的合作
、

支持和鼓励分不开的
。

对此我们向大家真诚地

表示谢意
。
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