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Ïîñòóïèëà â ðåäàêöèþ 16 àïðåëÿ 2008 ã .

Ïðîöåññ ê îíäåíñàöèè èç ãàçîâîé ñðåäû 8000 àòîìîâ Ni èññ ëåäîâàí ìåòî äîì ìî ëåêó ëÿðíîé äèíàìèêè

ñ èñïî ëüçîâàíèåì ïîòåíöèàëà ñèëüíîé ñâÿçè. Ïî äðîáíî èçó÷åíà ýâî ëþöèÿ ìî äåëèðó åìîé ñèñòåìû ïðè

î õëàæäåíèè ñ ôèê ñèðîâàííîé ñê îðîñòüþ îò òåìïåðàòóðû 1000 Ê äî 77 Ê. Íà îñíîâå ïî ëó÷åííûõ äàííûõ

èäåíòèôèöèðîâàíû ÷åòûðå ðàçëè÷íûå ñòàäèè ðàçâèòèÿ ñèñòåìû èç ñîñòî ÿíèÿ ãîð ÿ÷åãî ãàçà îò äåëü-

íûõ àòîìîâ â ñîñòî ÿíèå íåáî ëüøîãî ÷èñ ëà ñèíòåçèðîâàííûõ ÷àñòèö. Èç àíàëèçà âîçìî æíûõ ìåõ àíèçìîâ

îáðàçîâàíèÿ ñ äåëàí âûâî ä î òîì, ÷òî àã ëîìåðàöèÿ ÿâëÿåòñ ÿ îñíîâíûì ñöåíàðèåì ðîñòà íàíî÷àñòèö.

Ïðîâåäåííîå ìî äåëèðîâàíèå ïîê àçàëî, ÷òî ïî îòíîøåíèþ ê ïðîöåññàì àã ëîìåðàöèè èìåþòñ ÿ äâå îñíîâ-

íûå ñòàäèè ôîðìèðîâàíèÿ êëàñòåðîâ. Íà ïåðâîé ñòàäèè ïðîèñ õ î äèò îáðàçîâàíèå æèäêèõ ñôåðè÷íûõ

êëàñòåðîâ ñ íàëè÷èåì î äíîðî äíîãî ðàñïðåäåëåíèÿ ÷àñòèö ïî ðàçìåðó . Âòîðàÿ ñòàäèÿ õ àðàêòåðèçó åòñ ÿ

÷åòê î ðàçëè÷èìîé ñìåíîé î äíîðî äíîãî ðàñïðåäåëåíèÿ íà äâóõìî äàëüíîå, ïðè÷èíîé ê îòîðîãî ÿâëÿåòñ ÿ

îáúåäèíåíèå êëàñòåðîâ äîñòàòî÷íî áî ëüøîãî ðàçìåðà. Ñèíòåçèðîâàííûå èç ãàçîâîé ôàçû ÷àñòèöû áû-

ëè èññ ëåäîâàíû ñ ïîìîùüþ CNA-àíàëèçà [25] è áûë ñ äåëàí âûâî ä, ÷òî ïî ëó÷åííûå ïðè ìî äåëèðîâàíèè

íàíîêëàñòåðû èìåëè â áî ëüøèíñòâå ñ ëó÷àåâ ëèáî èê îñàý äðè÷åñêóþ ñòðóêòóðó , ëèáî ñîâîêóïíîñòü ÃÏÓ-

è ÃÖÊ-ñòðóêòóð.

PACS: 61.46.Bc, 64.60.A-, 64.60.Ej, 64.60.qe, 64.70.dg

1. ÂÂÅÄÅÍÈÅ

Êîíäåíñàöèÿ èç ã àçîâîé ôàçû èãðàåò âàæíóþ

ðî ëü ïðè ïðîìûøëåííîì ïðîèçâî äñòâå ðàçëè÷íûõ

íàíîìàòåðèàëîâ. Ñ èñïî ëüçîâàíèåì ò àê îãî ðî äà ñèí•

òåçà òåîðåòè÷åñêè âîçìî æíî ñîçäàíèå íàíî÷àñòèö

ñ ê îíòðî ëèðó åìûì õèìè÷åñêèì ñîñò àâîì [1], ñòåïå•

íüþ äåôåêòíîñòè, âíóòðåííåé ñòðóêòóðîé è ôèê ñè•

ðîâàííûì ðàñïðåäåëåíèåì ïî ðàçìåðó . Êðîìå ýòîãî,

ïðè ñèíòåçå èç ã àçîâîé ñðåäû ëåã÷å îñóùåñòâëÿåòñ ÿ

ê îíòðî ëü îñíîâíûõ ïàðàìåòðîâ ýê ñïåðèìåíò àëüíûõ

ó ñò àíîâîê [2].

Íåñîìíåííûì ÿâëÿåòñ ÿ òî, ÷òî ïðîèçâî äñòâî íà•

íî÷àñòèö ñ çàðàíåå îïðåäåëåííûì ðàçìåðîì, âèäîì

è ñòðóêòóðîé ìî æ åò ñò àòü åùå î äíèì âàæíûì øà•

ãîì â íàïðàâëåíèè áî ëåå ïî ëíîãî èõ òåõíè÷åñê î•

ãî ïðèìåíåíèÿ. Íî, ê àê èçâåñòíî, ïî äãîòîâê à êëàñ•

òåðîâ îïðåäåëåííîé âåëè÷èíû è ôîðìû ÿâëÿåòñ ÿ

òðó äíîé òåõíè÷åñê îé çàäà ÷åé. Ïðîáëåìà ïðîèçâî ä•

ñòâà ìàêðîñê îïè÷åñê îãî ê î ëè÷åñòâà (íåñê î ëüê î ìèë•

*
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ëèãðàìì) êëàñòåðîâ çàäàííîãî ðàçìåðà ðåøåíà òî ëü•

ê î äëÿ íåñê î ëüêèõ ñîðòîâ íàíî÷àñòèö. Ïðèìåðîì

ìîãóò ñ ëóæèòü êëàñòåðû C

60

èëè äðóãèå ôó ëëåðå•

íû, à ò àêæ å íåê îòîðûå êëàñòåðû çî ëîò à, íàïðèìåð

Au

55

, ïî ëó÷àåìûå õèìè÷åñêèì ïóòåì. Â îò ëè÷èå îò

áëàãîðî äíûõ ìåò àëëîâ ñèíòåç íàíî÷àñòèö Ni õèìè•

÷åñêèìè ìåòî äàìè ïðåäñò àâëÿåòñ ÿ âñå æ å äîâî ëüíî

çàòðó äíèòåëüíûì [3]. Ïîýòîìó ðàçâèòèå èíäó ñòðè•

àëüíî âîñòðåáîâàííûõ òåõíî ëîãèé ïðîèçâî äñòâà íà•

íîêëàñòåðîâ òðåáó åò ïî äðîáíîãî èçó÷åíèÿ ñèñòåì íà•

íîìåòðîâîãî äèàïàçîíà è, â îñîáåííîñòè, ïîâåäåíèÿ

è ýâî ëþöèè ñâîáî äíûõ êëàñòåðîâ.

Îòìåòèì, ÷òî ìåò àëëè÷åñêèå íàíî÷àñòèöû óæ å

øèðîê î èñïî ëüçóþòñ ÿ â ñàìûõ ðàçëè÷íûõ îáëàñò ÿõ

íàíîòåõíî ëîãèé: îò ê àò àëèçà [ 4 ; 5 ] äî íàíîý ëåêòðîí•

íûõ ó ñòðîéñòâ [6] è íàê îïèòåëåé ýíåðãèè. Îäíà•

ê î òåõíè÷åñê îå ïðèìåíåíèå êëàñòåðîâ ïðåäúÿâëÿåò

î÷åíü ñåðüåçíûå òðåáîâàíèÿ ê ðàçìåðó ÷àñòèö, èõ

âíåøíåìó âèäó , âíóòðåííåìó ñòðîåíèþ è ñòåïåíè

äåôåêòíîñòè. Õîðîøî èçâåñòíî, ÷òî èìåííî ðàçìåð

÷àñòèö, èõ âèä è êðèñò àëëè÷åñê àÿ ñòðóêòóðà îïðåäå•
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ëÿþò ôèçè÷åñêèå è õèìè÷åñêèå ñâîéñòâà ñîñò àâëåí•

íûõ èç íèõ îáúåìíûõ ìàòåðèàëîâ.

×àñòèöû íèê åëÿ ïðåäñò àâëÿþò îñîáûé èíòåðåñ

äëÿ èññ ëåäîâàíèÿ áëàãî äàð ÿ ñâîèì ý ëåêòðîííûì,

ôåððîìàãíèòíûì è ê àò àëèòè÷åñêèì ñâîéñòâàì [7].

Èñïî ëüçîâàíèå åäèíè÷íûõ ìåò àëëè÷åñêèõ íàíîêðè•

ñò àëëîâ Ni ò àêæ å ìî æ åò áûòü î÷åíü øèðîêèì: îò

äèñêðåòíûõ áëîê îâ ìàãíèòíûõ íàê îïèòåëåé èíôîð•

ìàöèè äî âûñîê î èçáèðàòåëüíîãî íàíîê àò àëèçà.

Ïðèìåíåíèå íàíîêðèñò àëëè÷åñêèõ ìàòåðèàëîâ â

ê à ÷åñòâå ê àò àëèçàòîðîâ îïðàâäàíî â ïåðâóþ î÷åðåäü

íàëè÷èåì áî ëüøîé âåëè÷èíû ïîâåð õíîñòè, áëàãî äà•

ð ÿ ÷åìó èìååòñ ÿ çíà ÷èòåëüíîå ÷èñ ëî àòîìîâ ñ ïîíè•

æ åííûì ê îîð äèíàöèîííûì ÷èñ ëîì. Èìåííî ýòè àòî•

ìû ìîãóò ñò àòü öåíòðàìè ðàçëè÷íûõ õèìè÷åñêèõ ðå•

àêöèé. Â ðåçó ëü ò àòå íàëè÷èÿ áî ëüøîãî ÷èñ ëà ò àêèõ

àêòèâíûõ öåíòðîâ íàíîê àò àëèçàòîðû èìåþò ñóùå•

ñòâåííûå ïðåèìóùåñòâà ïî àêòèâíîñòè ðåàêöèé, ñå•

ëåêòèâíîñòè, âðåìåíè äëèòåëüíîñòè è âûõ î äó ãîòî•

âîé ïðî äóêöèè ïî îòíîøåíèþ ê òðàäèöèîííûì îáú•

åìíûì ê àò àëèçàòîðàì.

Â ïîñ ëåäíåå âðåìÿ ðàçâèòèå ïî ëó÷àåò àýðîçî ëü•

íûé ê àò àëèç ñ èñïî ëüçîâàíèåì ñâîáî äíûõ íàíî÷à•

ñòèö íèê åëÿ, ñèíòåçèðîâàííûõ ïðè ê îíäåíñàöèè èç

ã àçîâîé ñðåäû [ 5 ; 8 ]. Â ýòîì ñ ëó÷àå ê àò àëèòè÷åñê àÿ

àêòèâíîñòü âîçðàñò àåò áî ëåå, ÷åì â 50 ðàç ïî ñðàâ•

íåíèþ ñ àíàëîãè÷íûìè íàíî÷àñòèöàìè íà ïî äëî æ•

ê å [8]. Â ðàáîòå [8] ò àêæ å ïîê àçàíî, ÷òî ê àò àëèòè÷å•

ñê àÿ àêòèâíîñòü ÷àñòèö Ni â ã àçîâîé ñðåäå â ðåàê•

öèÿõ îáðàçîâàíèÿ ìåò àíà CO + 3 H

2

! CH

4

+ H

2

O

ïðèõ î äèòñ ÿ íà 14 íì, â òî âðåìÿ ê àê äëÿ êëàñòå•

ðîâ íà SiO

2

-ïî äëî æê å ìàê ñèìóì àêòèâíîñòè íàáëþ•

äàåòñ ÿ ïðè äèàìåòðå êëàñòåðà D = 25 íì. Èçìåíÿÿ

ñðåäíèé ðàçìåð êëàñòåðîâ Ni, ìî æíî ê îíòðî ëèðî•

âàòü ñê îðîñòü ïðîòåê àíèÿ äàííîé õèìè÷åñê îé ðåàê•

öèè, èìåþùåé îãðîìíîå çíà ÷åíèå â ïðîáëåìàõ ýê î•

ëîãèè è èíäó ñòðèè.

Äëÿ ïðîèçâî äñòâà íàíî÷àñòèö èñïî ëüçó åòñ ÿ äî•

âî ëüíî ìíîãî ìåòî äèê, íî, ê ñî æ àëåíèþ, ïðèõ î äèò•

ñ ÿ ê îíñò àòèðîâàòü, ÷òî ïðîáëåìà ïî äãîòîâêè êëàñ•

òåðîâ ñ îïðåäåëåííûì ðàçìåðîì, ñòðóêòóðîé è ôè•

çè÷åñêèìè ñâîéñòâàìè òåõíè÷åñêè âñå æ å íå ðåøå•

íà. Íåê îòîðûå èç ìåòî äîâ ïðîìûøëåííîãî ïðîèçâî ä•

ñòâà íàíî÷àñòèö ïî ääàþòñ ÿ íåïîñðåäñòâåííîìó ê îì•

ïüþòåðíîìó ìî äåëèðîâàíèþ, â ÷àñòíîñòè, ñèíòåç íà•

íîêëàñòåðîâ èç ã àçîâîé ôàçû ñïîñîáîì ê îíäåíñàöèè.

Íåñìîòð ÿ íà ïðèíöèïèàëüíóþ âîçìî æíîñòü, ðàáîò

ïî ê îìïüþòåðíîìó àíàëèçó ò àê îãî ñèíòåçà èçâåñòíî

î÷åíü ìàëî, ÷òî ñâÿçàíî ñî ñ ëî æíîñòüþ ïðîèñ õ î äÿ•

ùèõ ïðîöåññîâ [9]. Íàìè èñïî ëüçó åòñ ÿ ìåòî äèê à ê îì•

ïüþòåðíîé èìèò àöèè ôîðìèðîâàíèÿ íàíîêëàñòåðîâ

èç âûñîê îòåìïåðàòóðíîé ã àçîâîé ñðåäû, ïîçâî ëÿþ•

ùàÿ ñ áî ëüøîé ñòåïåíüþ äîñòîâåðíîñòè ïðîãíîçèðî•

âàòü âîçìî æíûå ðåçó ëü ò àòû ñèíòåçà [10].

Ò àêèì îáðàçîì, öåëüþ ðàáîòû ÿâëÿåòñ ÿ îïòèìè•

çàöèÿ ó ñ ëîâèé ñèíòåçà íàíî äèñïåðñíûõ ïîðîøê îâ

ìåò àëëîâ, îáðàçóþùèõ ñ ÿ â ïðîöåññå ê îíäåíñàöèè èç

âûñîê îòåìïåðàòóðíîé ã àçîâîé ôàçû ïðè èñïàðåíèè

èñ õ î äíûõ âåùåñòâ ñ öåëüþ ïðîèçâî äñòâà íàíî÷àñòèö

ôèê ñèðîâàííîãî ðàçìåðà, ôîðìû è ñòðóêòóðû.

2. ÌÅÕÀÍÈÇÌÛ ÐÎÑÒ À ÊËÀ ÑÒÅÐÎÂ

Êàê èçâåñòíî, ñâîéñòâà íàíî÷àñòèö âî ìíîãîì

îïðåäåëÿþòñ ÿ èõ ñòðóêòóðîé, ê îòîðàÿ, â ñâîþ î÷å•

ðåäü, ÿâëÿåòñ ÿ ðåçó ëü ò àòîì ïðîöåññà ðîñò à íàíî÷à•

ñòèö. Â çàâèñèìîñòè îò òåõíè÷åñêèõ îñîáåííîñòåé

ñèíòåçà ÷àñòèö ïðîöåññû èõ îáðàçîâàíèÿ ìîãóò ñèëü•

íî îò ëè÷àòüñ ÿ äðóã îò äðóã à, ÷òî ÿâëÿåòñ ÿ îñîáåííî

õ àðàêòåðíûì äëÿ ïðîèçâî äñòâà ìåò àëëè÷åñêèõ íàíî•

êëàñòåðîâ [11].

Ñ öåëüþ èññ ëåäîâàíèÿ ôîðìèðîâàíèÿ ìåò àëëè•

÷åñêèõ íàíî÷àñòèö ðàññìîòðèì ìåòî äèêó ïðîèçâî ä•

ñòâà íàíîêëàñòåðîâ Ni ïðè ê îíäåíñàöèè èç ã àçîâîé

ñðåäû. Ïðè ê îíäåíñàöèè èç ã àçîâîé ôàçû íàñûùåí•

íûå ïàðû ìåò àëëà ðàçáàâëÿþòñ ÿ àòìîñôåðîé èíåðò•

íîãî ã àçà, ïðè÷åì ðî ëü èíåðòíîãî ã àçà ñâî äèòñ ÿ,

ã ëàâíûì îáðàçîì, ê î õëàæäåíèþ ïàðîâ ìåò àëëà è

ê îíòðî ëþ åãî òåìïåðàòóðû. Ïðè èñïî ëüçó åìîì íàìè

ïî äõ î äå [10] âëèÿíèå îêðóæ àþùåé ñðåäû î÷åíü ìàëî

è çàêëþ÷àåòñ ÿ òî ëüê î â ó äàëåíèè èçáûòî÷íîãî òåï•

ëà èç ìî äåëèðó åìîé îáëàñòè. Êîìïüþòåðíûé àíàëèç

íà ÷èíàåòñ ÿ ñî ñò àäèè ïîñòóïëåíèÿ ïåðåíàñûùåííîãî

ìåò àëëè÷åñê îãî ïàðà â îáëàñòü ê îíäåíñàöèè.

Â çàâèñèìîñòè îò ïëîòíîñòè ïàðà è òåìïåðàòó•

ðû îêðóæ àþùåãî ïðîñòðàíñòâà âîçìî æíû ðàçëè÷•

íûå ìåõ àíèçìû ðîñò à êëàñòåðîâ. Ïðè ìàëîé ñòåïåíè

ïåðåíàñûùåíèÿ â ìåò àñò àáèëüíîé ã àçîâîé ôàçå îáðà•

çîâàíèå êëàñòåðà íà ÷èíàåòñ ÿ ñ ãîìîãåííîé íóêëåà•

öèè [11]. Ïî ä ýòèì òåðìèíîì ïîíèìàåòñ ÿ ñ ëó÷àéíûé

ïðîöåññ îáðàçîâàíèÿ ìàëîãî êëàñòåðà êðèòè÷åñê î•

ãî ðàçìåðà (çàðî äûøà). Â îáëàñòè ïåðåíàñûùåííî•

ãî ïàðà âîçìî æíû ê î ëåáàíèÿ ïëîòíîñòè â äîñò àòî÷•

íî øèðîêèõ ïðåäåëàõ, ÷òî è ïðèâî äèò ê ôîðìèðî•

âàíèþ çàðî äûøåé, ê îòîðûå ìîãóò ëèáî ïðî äî ëæèòü

ñâîé ðîñò äî óæ å ñò àáèëüíîé ÷àñòèöû â æèäê îì ñî•

ñòî ÿíèè, ëèáî âíîâü èñïàðèòüñ ÿ â ã àçîâóþ ôàçó .

Ïîñ ëå çàâåðøåíèÿ ïðîöåññîâ íóêëåàöèè âîçìî æ•

íû ðàçëè÷íûå ìåõ àíèçìû äàëüíåéøåãî ðîñò à êëàñ•

òåðîâ. Ïðè ïîâåð õíîñòíîì ðîñòå åäèíè÷íûå àòîìû

ã àçîâîé ôàçû ïðèñîåäèíÿþòñ ÿ ê ïîâåð õíîñòè êëàñòå•

ðà, âûçûâàÿ åãî ïîñòåïåííûé ðîñò . Ò àêæ å âîçìî æíû

ñòî ëêíîâåíèÿ îò äåëüíûõ êëàñòåðîâ ìåæäó ñîáîé ïî

832
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ñöåíàðèþ àã ëîìåðàöèè èëè ê îàëåñöåíöèè. Ïðè àã ëî•

ìåðàöèè êëàñòåðû ñ ëèïàþòñ ÿ äðóã ñ äðóãîì ïðàêòè•

÷åñêè áåç èçìåíåíèÿ ñâîåé ôîðìû. Ïðè ê îàëåñöåí•

öèè êëàñòåðû ñïëàâëÿþòñ ÿ äðóã ñ äðóãîì è îáðà•

çóþò åäèíóþ ÷àñòèöó ñ ôîðìîé, îò ëè÷íîé îò òîé,

÷òî áûëà ó ïåðâè÷íûõ êëàñòåðîâ äî ñòî ëêíîâåíèÿ.

Â äàëüíåéøåì ïî ëó÷åííûå ÷àñòèöû ìîãóò èçìåíèòü

ñâîþ ôîðìó â ðåçó ëü ò àòå èçìåíåíèÿ ïî ëî æ åíèé îò•

äåëüíûõ àòîìîâ. Â ñ ëó÷àå ìåò àëëè÷åñê îãî ïàðà âû•

ñîê îé ïëîòíîñòè ýíåðãåòè÷åñêèé áàðüåð äëÿ îáúåäè•

íåíèÿ àòîìîâ ïîíèæ àåòñ ÿ è âîçìî æ åí ñïîíò àííûé

ïåðåõ î ä â ñò àäèþ ôîðìèðîâàíèÿ íàíî÷àñòèö ìèíó ÿ

ñò àäèþ íóêëåàöèè.

Êîíå÷íàÿ ñòðóêòóðà ÷àñòèö çàâèñèò îò âêëàäà

âñåõ ýòèõ ðàçëè÷íûõ ìåõ àíèçìîâ. Ò àêèì îáðàçîì,

ïðåäñò àâëÿåòñ ÿ î÷åíü âàæíûì èññ ëåäîâàíèå ïðîöåñ•

ñîâ ðîñò à êëàñòåðîâ è èõ âêëàä â ñîñòî ÿíèå âñåé ñè•

ñòåìû â öåëîì. Ïîíèìàíèå îñîáåííîñòåé ðîñò à íà•

íî÷àñòèö ìî æ åò ïîìî÷ü ïðè ïðîèçâî äñòâå êëàñòå•

ðîâ ñ ôèê ñèðîâàííûìè çàðàíåå ðàçìåðîì, ôîðìîé è

ñòðóêòóðîé è, ñ ëåäîâàòåëüíî, ôèê ñèðîâàííûìè ôè•

çè÷åñêèìè è õèìè÷åñêèìè ñâîéñòâàìè.

3. ÏÎÒÅÍÖÈÀË ÂÇÀÈÌÎ ÄÅÉÑÒÂÈß

Ïðè èñïî ëüçó åìîì íàìè ìîëåêóëÿðíî-äèíàìè-

÷åñê îì ðàññìîòðåíèè ÷èñ ëåííî ðåøàþòñ ÿ óðàâíåíèÿ

äâèæ åíèÿ Íüþòîíà äëÿ ê àæäîãî èç àòîìîâ, íàõ î•

äÿùåãîñ ÿ â ñèëîâîì ïî ëå îñò àëüíûõ àòîìîâ. Äëÿ

âû÷èñ ëåíèÿ äåéñòâóþùèõ ìåæäó íèìè ñèë íåîáõ î•

äèìî èñïî ëüçîâàòü ïîòåíöèàë âçàèìî äåéñòâèÿ ê à•

ê îãî-ëèáî âèäà. Ñóùåñòâó åò ìíî æ åñòâî ðàçëè÷íûõ

ïðèáëèæ åíèé, îò ëè÷àþùèõ ñ ÿ ê àê óðîâíåì ñ ëî æíî•

ñòè ìàòåìàòè÷åñê îãî àïïàðàò à, ò àê è ñòåïåíüþ ó÷åò à

îñîáåííîñòåé âçàèìî äåéñòâèÿ. Ïðè ê îìïüþòåðíûõ

âû÷èñ ëåíèÿõ èñïî ëüçóþòñ ÿ ìåæ àòîìíûå ïîòåíöèà•

ëû ðàçëè÷íîãî âèäà: îò ïîòåíöèàëîâ äëÿ ïåðâîïðèí•

öèïíûõ ìåòî äîâ ( ab initio ) äî ïðîñòûõ ýìïèðè÷å•

ñêèõ ïîòåíöèàëîâ ëåíàð ä-äæ îíñîâñê îãî òèïà.

Âûáîð ïîòåíöèàëà ê îíêðåòíîãî âèäà îïðåäåëÿåò•

ñ ÿ õ àðàêòåðîì ïîñò àâëåííîé çàäà ÷è è òåìè ñâîéñòâà•

ìè, ê îòîðûå íåîáõ î äèìî èçó÷èòü. Îò âûáîðà ïîòåí•

öèàëà çàâèñèò ò àêæ å âðåìåííàÿ øê àëà, äîñòóïíàÿ

äëÿ ìî äåëèðîâàíèÿ è óðîâåíü äîñòîâåðíîñòè ïî ëó•

÷åííûõ ðåçó ëü ò àòîâ. Â ñ ëó÷àå ab initio âû÷èñ ëåíèé

ðàñ÷åò ñèë âçàèìî äåéñòâèÿ çàíèìàåò î÷åíü ìíîãî

âðåìåíè. Èñïî ëüçîâàíèå äàííîãî ìåòî äà ïîçâî ëÿåò

ïðîâî äèòü âû÷èñ ëåíèÿ òî ëüê î â ïèê îñåêóíäíîì äèà•

ïàçîíå, ÷òî äàåò õ îðîøåå îïèñàíèå ñâîéñòâ, ñâÿçàí•

íûõ ñ ý ëåêòðîííîé ñòðóêòóðîé àòîìîâ èëè ìî ëåêó ë.

Ïàðíûå ïîòåíöèàëû Ëåíàð ä-Äæ îíñà ðàññ÷èòûâàþò•

ñ ÿ íàìíîãî áûñòðåå è ïîçâî ëÿþò ïðîâî äèòü âû÷èñ•

ëåíèÿ äî äåñ ÿòê îâ è ñîòåí íàíîñåêóíä.

Â ñ ëó÷àå èíåðòíûõ ã àçîâ, ò àêèõ ê àê àðãîí, ïî•

òåíöèàë äàííîãî òèïà ÿâëÿåòñ ÿ ïðèáëèæ åíèåì, äàþ•

ùèì ãðàìîòíîå îïèñàíèå ìàêðîñê îïè÷åñêèõ ñâîéñòâ

è ñòðóêòóðû. Â ñ ëó÷àå ìåò àëëîâ ïðè ìî äåëèðîâàíèè

èñïî ëüçóþò ïîòåíöèàëû ñ ôèê ñèðîâàííûì ðàäèó ñîì

îáðåçàíèÿ, ÷òî ïîçâî ëÿåò èñïî ëüçîâàòü ïîòåíöèàëû

ñ ìàëûì ðàäèó ñîì âçàèìî äåéñòâèÿ. Îäíàê î ïîòåí•

öèàë Ëåíàð ä-Äæ îíñà íå ìî æ åò èñïî ëüçîâàòüñ ÿ, ò àê

ê àê íå ó÷èòûâàåò ìíîãî÷àñòè÷íûé õ àðàêòåð âçàèìî•

äåéñòâèÿ, õ àðàêòåðíûé äëÿ ìåò àëëîâ.

Íà îñíîâå âñåãî ñê àçàííîãî âûøå ìî äåëèðîâàíèå

ïðîöåññîâ ôîðìèðîâàíèÿ íàíîêëàñòåðîâ Ni èç ã àçî•

âîé ñðåäû áûëî ïðîâåäåíî ñ èñïî ëüçîâàíèåì ïîòåí•

öèàëîâ ñèëüíîé ñâÿçè (tight-binding), îïèñàííûõ â

ðàáîòå [12] è ïðèìåíÿåìûõ äëÿ âû÷èñ ëåíèÿ ñèë ìåæ•

àòîìíîãî âçàèìî äåéñòâèÿ. Íà íàø âçã ëÿä, ýòî ïîç•

âî ëÿåò äîñò àòî÷íî àêêóðàòíî ðàññìîòðåòü ïðîöåññû

ôîðìèðîâàíèÿ ÷àñòèö íà âðåìåííûõ øê àëàõ, õ àðàê•

òåðíûõ äëÿ ïðîöåññîâ íóêëåàöèè è äàëüíåéøåãî ðî•

ñò à ÷àñòèö, è ó÷åñòü îñíîâíûå îñîáåííîñòè ìåæ àòîì•

íîãî âçàèìî äåéñòâèÿ â íèê åëå [10].

Õîò ÿ áî ëåå ñ ëî æíûå ìî äåëè, ïî äîáíûå ìåòî äó

ab initio , áî ëåå ðåàëèñòè÷íû, áûëà èñïî ëüçîâàíà

áî ëåå ïðîñò àÿ è ýôôåêòèâíàÿ ê îìïüþòåðíàÿ ïðî•

ãðàììà äëÿ èìèò àöèè ýâî ëþöèè ñèñòåìû, ñîñòî ÿùåé

èç íåñê î ëüêèõ òûñ ÿ÷ àòîìîâ, äî èíòåðâàëà âðåìå•

íè â íåñê î ëüê î íàíîñåêóíä. Äàæ å ïðè ñîâðåìåííîì

óðîâíå ðàçâèòèÿ ê îìïüþòåðíîé òåõíèêè ò àê îå ìî äå•

ëèðîâàíèå îê àçûâàåòñ ÿ íåâîçìî æíûì ïðè èñïî ëüçî•

âàíèè ìåòî äîâ ab initio . Ñ äðóãîé ñòîðîíû, ïîòåí•

öèàëû, ðàçðàáîò àííûå Êëåðè è Ð îçàòî [12], áûëè

ó ñïåøíî ïðèìåíåíû â öåëîì ð ÿäå êëàñòåðíûõ èñ•

ñ ëåäîâàíèé [13�21]. Äëÿ îïðåäåëåíèÿ ñê îðîñòè äâè•

æ åíèÿ àòîìîâ èñïî ëüçîâàëñ ÿ ñê îðîñòíîé àëãîðèòì

Âåð ëåò à [22] ñ øàãîì ïî âðåìåíè h = 2 ôñ.

4. ÒÅÕÍÈ×ÅÑÊÈÅ À ÑÏÅÊÒÛ

ÌÎ ÄÅËÈÐÎÂÀÍÈß

Îñíîâíûì àíñàìáëåì äëÿ ìîëåêóëÿðíî-äèíàìè-

÷åñêèõ èññ ëåäîâàíèé ÿâëÿåòñ ÿ ìèêðîê àíîíè÷åñêèé

èëè NVE-àíñàìáëü. Âî âðåìÿ ìî äåëèðîâàíèÿ â ò à•

ê îì àíñàìáëå ñî õðàíÿþòñ ÿ ïîñòî ÿííûìè ÷èñ ëî N

èìèòèðó åìûõ ÷àñòèö, îáúåì V ñèñòåìû è åå ïî ëíàÿ

ýíåðãèÿ E . Ò àê îé àíñàìáëü ïðèìåíèì äëÿ î äíîðî ä•

íîé ñèñòåìû, íî ïëî õ î ðàáîò àåò â ñ ëó÷àå ôàçîâûõ

èçìåíåíèé. Ïðè ôîðìèðîâàíèè ê îíäåíñèðîâàííîãî

çàðî äûøà èç ã àçîâîé ôàçû ïîòåíöèàëüíàÿ ýíåðãèÿ

òðàíñôîðìèðó åòñ ÿ â êèíåòè÷åñêóþ. Åñ ëè ýò à êèíå•
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òè÷åñê àÿ ýíåðãèÿ íå ó äàëÿåòñ ÿ èç ñèñòåìû, òî îíà

óâåëè÷èâàåò ñê îðîñòü àòîìîâ çàðî äûøà, è îí âíîâü

èñïàð ÿåòñ ÿ. Ñëåäîâàòåëüíî, âûäåëÿþùååñ ÿ ïðè îáú•

åäèíåíèè àòîìîâ òåïëî äî ëæíî áûòü ê àêèì-ëèáî îá•

ðàçîì âûâåäåíî èç èìèòèðó åìîãî ïðîñòðàíñòâà, äëÿ

÷åãî èñïî ëüçóþòñ ÿ ðàçëè÷íîãî ðî äà òåðìîñò àòû.

Îñíîâíîé èäååé ïðåäëàã àåìîãî ìî äåëèðîâàíèÿ

ê îíäåíñàöèè íàíî÷àñòèö èç ã àçîâîé ôàçû áûëî

óìåíüøåíèå äî ìèíèìàëüíîãî óðîâíÿ ñê îðîñòè ïðî•

öåññîâ îáðàçîâàíèÿ ïåðâè÷íûõ ÷àñòèö èç ïåðåíàñû•

ùåííîãî ïàðà àòîìîâ ìåò àëëà. Åñ ëè ýòîãî íå ñ äå•

ëàòü, òî óæ å îò äåëüíûå àòîìû èëè î÷åíü ìàëûå êëà•

ñòåðû áó äóò çàõâà ÷åíû ñîáèðàþùåé ïîâåð õíîñòüþ.

Äëÿ ïðåäóïðåæäåíèÿ ïî äîáíîé ñèòó àöèè íåîáõ î äè•

ìî èñïî ëüçîâàòü â çîíå ê îíäåíñàöèè íåêèé èíåðò•

íûé ã àç, ñòî ëêíîâåíèÿ ñ àòîìàìè ê îòîðîãî ïîíèæ à•

åò èíòåíñèâíîñòü äèôôóçèîííûõ ïðîöåññîâ àòîìîâ

âíå èñòî÷íèê à ïåðåíàñûùåííîãî ïàðà.

Íà ÷àëüíîé òî÷ê îé ïðîöåññà ê îíäåíñàöèè íàíî÷à•

ñòèö èç ã àçîâîé ôàçû áûëà ê îíôèãóðàöèÿ, ñî äåð æ à•

ùàÿ 8000 àòîìîâ Ni, ðàñïðåäåëåííûõ â ïðîñòîé êó•

áè÷åñê îé ðåøåòê å ñ ïàðàìåòðîì ðåøåòêè 15 a

B

, ã äå

a

B

� ðàäèó ñ Áîðà, ñ ïåðèî äè÷åñêèìè ãðàíè÷íûìè

ó ñ ëîâèÿìè. Âûáîð äëÿ ìî äåëèðîâàíèÿ ïðîñòîé êóáè•

÷åñê îé ðåøåòêè ìî æ åò ïîê àçàòüñ ÿ íåñê î ëüê î íåî æè•

äàííûì. Îäíàê î ðàññòî ÿíèå ìåæäó àòîìàìè â ò à•

ê îé ðåøåòê å îê àçûâàåòñ ÿ áî ëüøå ðàäèó ñà îáðåçàíèÿ,

ê îòîðûé äëÿ èñïî ëüçó åìîãî ïîòåíöèàëà âçàèìî äåé•

ñòâèÿ ñîñò àâèë r

c

= 11 : 1 a

B

.

Êðîìå òîãî, íà ÷àëüíàÿ ñê îðîñòü àòîìîâ ñî•

îòâåòñòâîâàëà ñ ëó÷àéíîìó ðàñïðåäåëåíèþ Ìàê ñ-

âåëëà � Áî ëüöìàíà ïðè íà ÷àëüíîé òåìïåðàòóðå

T

i

= 1000 Ê [23]. Âñå ýòî äàåò îñíîâàíèÿ ïî ëàã àòü,

÷òî èìèòèðó åìàÿ ñèñòåìà î÷åíü áûñòðî òåð ÿåò

ïàìÿòü î ñâîåì ïåðâîíà ÷àëüíîì ðàñïðåäåëåíèè.

Ò àê îå çíà ÷èòåëüíîå ïàäåíèå ê îððåëÿöèè ïðîèñ õ î•

äèò ò àêæ å èç-çà òîãî, ÷òî óæ å íà ñàìîé íà ÷àëüíîé

ôàçå ìî äåëèðîâàíèÿ òåìïåðàòóðà ðàññìàòðèâàåìîé

ñèñòåìû ðåçê î ïîâûøàåòñ ÿ èç-çà ïðîöåññîâ ôîðìè•

ðîâàíèÿ äèìåðîâ, òðèìåðîâ è ìàëûõ êëàñòåðîâ, â

ðåçó ëü ò àòå ÷åãî âûñâîáî æäàþùàÿñ ÿ ýíåðãèÿ ñâÿçè

òðàíñôîðìèðó åòñ ÿ â êèíåòè÷åñêóþ ýíåðãèþ.

Âî âðåìÿ ìî äåëèðîâàíèÿ î õëàæäåíèÿ ñèñòåìû

ñ íåê îòîðîé ôèê ñèðîâàííîé ñê îðîñòüþ èñïî ëüçî•

âàëñ ÿ òåðìîñò àò Àíäåðñîíà äëÿ ó äàëåíèÿ èçáûòî÷•

íîé ýíåðãèè èç ñèñòåìû [24]. Â ýòîì ñòî õ àñòè÷å•

ñê îì ìåòî äå àòîìû èñïûòûâàþò ñ ëó÷àéíûå ñòî ëê•

íîâåíèÿ ñ íåêèìè âèðòó àëüíûìè ÷àñòèöàìè. Ýô•

ôåêò ýòèõ ñòî ëêíîâåíèé ïðî ÿâëÿåòñ ÿ â òîì, ÷òî

ñê îðîñòü ðåàëüíûõ ÷àñòèö ïîíèæ àåòñ ÿ ñ ëó÷àéíûì

îáðàçîì ïî ñðàâíåíèþ ñ ðàñïðåäåëåíèåì Ìàê ñâåë•

ëà � Áî ëüöìàíà ïðè ïðåäûäóùåé òåìïåðàòóðå. Â íà•

øåì ñ ëó÷àå ò àêèå ñòî ëêíîâåíèÿ èìèòèðóþò âçàèìî•

äåéñòâèå ñ èíåðòíûì ã àçîì, ïðèìåíÿåìûì â ðåàëü•

íûõ ýê ñïåðèìåíò àõ ïî ñèíòåçó íàíîêëàñòåðîâ èç ã à•

çîâîé ñðåäû. Èñïî ëüçó ÿ äàííûé ìåòî ä ïðè ÷àñòîòå

ñòî ëêíîâåíèé ÷àñòèö U = 0 : 025 ïñ

� 1

, ó äàëîñü î õëà•

äèòü ìî äåëèðó åìóþ ñèñòåìó äî ê îíå÷íîé òåìïåðàòó•

ðû T

f

= 77 Ê.

Àíàëèç ïðîöåññîâ ê îíäåíñàöèè áûë âûïî ëíåí ñ

ïîìîùüþ ê îìïüþòåðíîé ïðîãðàììû MDNTP, ðàç•

ðàáîò àííîé Ð . Ìåéåðîì (Ralf Meyer, Universit� at

Duisburg, Germany). Ð àñ÷åòû ïðîâî äèëèñü íà ðàáî•

÷åé ñò àíöèè DELL PE SC 1420 íà áàçå äâóõ äâó ÿäåð•

íûõ 64-ðàçð ÿäíûõ ïðîöåññîðîâ Intel Xeon ñ ò àêòî•

âîé ÷àñòîòîé 3.2 ÃÃö è îáúåìîì îïåðàòèâíîé ïàìÿòè

2 Ãá â îïåðàöèîííîé ñðåäå Linux SuSE âåðñèè 10.0.

5. ÎÁÙÈÉ ÀÍÀËÈÇ ÝÂÎËÞÖÈÈ

ÑÈÑÒÅÌÛ

Âî âðåìÿ ìî äåëèðîâàíèÿ ê îíäåíñàöèè íàíî÷à•

ñòèö èç ã àçîâîé ôàçû ê îíôèãóðàöèÿ ñèñòåìû ñî õðà•

íÿëàñü ÷åðåç èíòåðâàë âðåìåíè 1.0 ïñ. Êðîìå ïð ÿ•

ìîãî âèçó àëüíîãî èññ ëåäîâàíèÿ ýâî ëþöèè ìî äåëèðó•

åìîé ñèñòåìû, ò àêèå ê îíôèãóðàöèè äàþò íàì âîç•

ìî æíîñòü ïðîâåñòè äâà âèäà àíàëèçà:

à) àíàëèç ñèíòåçèðîâàííûõ êëàñòåðîâ ïî îòíîøå•

íèþ ê èõ ÷èñ ëó è ðàçìåðó;

á) ò àê íàçûâàåìûé àíàëèç áëèæ àéøèõ ñîñåäåé

(CNA � common-neighbor analyse), îñíîâàííûé íà

ðàáîòå [25] è äàþùèé íàì èíôîðìàöèþ î êðèñò àë•

ëè÷åñê îé ñòðóêòóðå êëàñòåðà.

Çàìåòèì, ÷òî îáùàÿ ñòðóêòóðà âñåé ìî äåëèðó å•

ìîé ñèñòåìû ìî æ åò áûòü ïî ëó÷åíà ïðè âû÷èñ ëåíèè

ôóíêöèè ðàäèàëüíîãî ðàñïðåäåëåíèÿ g ( r ) , ïîê àçû•

âàþùåé ñðåäíåå ðàññòî ÿíèå äî ïåðâûõ, âòîðûõ è ò . ä.

ñîñåäåé. Ýòî, î äíàê î, áó äåò íåê îòîðûì îáîáùåííûì

ñâîéñòâîì âñåõ ëîê àëüíûõ ñòðóêòóð âñåõ àòîìîâ âî

âñåõ îáðàçîâàííûõ ïðè ê îíäåíñàöèè ÷àñòèöàõ. Äëÿ

òîãî ÷òîáû îïðåäåëèòü ñòðóêòóðó ê àæäîé ñèíòåçè•

ðîâàííîé ÷àñòèöû ïî îò äåëüíîñòè, áûë èñïî ëüçîâàí

CNA-ìåòî ä [25]. Ýòîò ìåòî ä îïðåäåëÿåò ÷èñ ëî áëè•

æ àéøèõ, âòîðûõ, òðåòüèõ è ò . ä. ñîñåäåé ê àæäîãî èç

àòîìîâ â êëàñòåðå â ïðåäåëàõ îïðåäåëåííûõ ðàññòî•

ÿíèé, ïî ëó÷åííûõ íà îñíîâå àíàëèçà ôóíêöèè ðàäè•

àëüíîãî ðàñïðåäåëåíèÿ.

Ñ ïîìîùüþ àíàëèçà ò àê íàçûâàåìûõ ¾ìãíîâåí•

íûõ ñíèìê îâ¿ , ñ äåëàííûõ âî âðåìÿ ïðîöåññà ìî äåëè•

ðîâàíèÿ, ìî æíî èäåíòèôèöèðîâàòü ÷åòûðå ðàçëè÷•

íûå ñò àäèè ðàçâèòèÿ ñèñòåìû ïðè åå ýâî ëþöèè èç ñî•

ñòî ÿíèÿ ãîð ÿ÷åãî ã àçà îò äåëüíûõ àòîìîâ â ñîñòî ÿíèå

íåáî ëüøîãî ÷èñ ëà ñèíòåçèðîâàííûõ ÷àñòèö (ðèñ. 1).
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à á

ãâ

ä å

Ðèñ. 1. Ýâî ëþöèÿ ñèñòåìû èç 8000 àòîìîâ Ni îò ñòàäèè ãîð ÿ÷åãî ãàçà åäèíè÷íûõ àòîìîâ äî ñòàäèè ê îíäåíñèðî-

âàííûõ íàíî÷àñòèö; t = 5 ïñ ( à ), 0 : 2 ( á ), 0 : 42 ( â ), 0 : 8 ( ã ), 1 : 5 ( ä ), 3 ( å ) íñ; T = 5850 ( à ), 1300 ( á ), 300 ( â ), 80 ( ã ),

77 ( ä,å ) Ê

Êàê áûëî ñê àçàíî, âûñâîáî æäåíèå ýíåðãèè ñâÿçè âî

âðåìÿ íà ÷àëüíîãî ôîðìèðîâàíèÿ êëàñòåðîâ ìàëîãî

ðàçìåðà ïðèâî äèò ê çíà ÷èòåëüíîìó ïîâûøåíèþ òåì•

ïåðàòóðû äî ìàê ñèìàëüíîãî çíà ÷åíèÿ T = 5680 Ê.

Âî âðåìÿ ýòîé íà ÷àëüíîé ôàçû ñèñòåìà ìî æ åò áûòü

îïèñàíà ê àê ãîð ÿ÷èé ã àç àòîìîâ ìåò àëëà, ÷òî è ïî•

ê àçàíî íà ðèñ. 1 à .

Èñïî ëüçîâàíèå òåðìîñò àò à Àíäåðñîíà ïëàâíî ïî•

íèæ àåò òåìïåðàòóðó ìî äåëèðó åìîé ñèñòåìû, è àòî•

ìû Ni íà ÷èíàþò ê îíäåíñèðîâàòüñ ÿ ñ îáðàçîâàíèåì
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ãîð ÿ÷èõ æèäêèõ ê àïåëü. Â ïðîöåññå ìî äåëèðîâàíèÿ

ò àêæ å âîçìî æíà ñèòó àöèÿ, ïðè ê îòîðîé â ñ ëó÷àå âû•

ñîêèõ òåìïåðàòóð è ñîîòâåòñòâåííî âûñîêèõ êèíåòè•

÷åñêèõ ýíåðãèé îò äåëüíûå àòîìû äîñòèã àþò ò àêèõ

çíà ÷èòåëüíûõ ñê îðîñòåé, ÷òî ïðèò ÿæ åíèå êëàñòåðà

óæ å íå ÿâëÿåòñ ÿ äîñò àòî÷íûì, ÷òîáû ó äåð æ àòü èõ.

Ò àêèì îáðàçîì, ïðîèñ õ î äèò èñïàðåíèå î äíîãî èëè

íåñê î ëüêèõ àòîìîâ. Èñïàðåííûé àòîì äâèæ åòñ ÿ ñ

ïîñòî ÿííîé ñê îðîñòüþ è âñå äàëüøå îò äàëÿåòñ ÿ îò

îñò àâøåéñ ÿ ( N � 1) -àòîìíîé íàíî÷àñòèöû. Îäíàê î

íàëè÷èå ïåðèî äè÷åñêèõ ãðàíè÷íûõ ó ñ ëîâèé ïðèâî•

äèò ê òîìó , ÷òî ýòè èñïàðåííûå àòîìû íå ïîêèäà•

þò èìèòèðó åìóþ îáëàñòü, à ñ òå÷åíèåì âðåìåíè ïî•

ïàäàþò â çîíó ïðèò ÿæ åíèÿ ê àê îãî-ëèáî êëàñòåðà,

ò àê ÷òî ñ ëó÷àéíîå äâèæ åíèå ñìåíÿåòñ ÿ äðåéôîì è

ïðîèñ õ î äèò ïðèëèïàíèå äàííûõ åäèíè÷íûõ àòîìîâ

ê óæ å ñôîðìèðîâàííîé æèäê îé íàíî÷àñòèöå. Àíà•

ëîãè÷íûé ìåõ àíèçì îáúåäèíåíèÿ èñïî ëüçîâàëñ ÿ è â

ñ ëó÷àå æèäêèõ çàðî äûøåé.

Ïðè âðåìåíè t = 0 : 2 íñ ïîñ ëå íà ÷àëà ìî äå•

ëèðîâàíèÿ òåìïåðàòóðà óìåíüøàåòñ ÿ äî çíà ÷åíèÿ

T = 1300 Ê, ïðàêòè÷åñêè âñå àòîìû íèê åëÿ ê ýòî•

ìó âðåìåíè ñê îíäåíñèðîâàëèñü â æèäêèå êëàñòåðû

ñôåðè÷íîé ôîðìû (ðèñ. 1 á ). Íàèáî ëüøèé ïî ðàçìå•

ðó êëàñòåð, èçîáðàæ åííûé íà ýòîì ðèñóíê å, ñî äåð•

æèò 1172 àòîìîâ, 96 % âñåõ àòîìîâ îê àçàëèñü ðàñïî•

ëî æ åííûìè â êëàñòåðàõ ñ ðàçìåðîì, ïðåâûøàþùèì

100 àòîìîâ, à 86 % � â êëàñòåðàõ ñ ðàçìåðîì áî ëåå

200 àòîìîâ. Õîò ÿ âî âðåìÿ ýòîé ñò àäèè ìíîãèå êëà•

ñòåðû ïî äâåð æ åíû ïðîöåññàì ê îàãó ëÿöèè (óïëîòíå•

íèÿ), çäåñü óæ å ìî æíî ãîâîðèòü î ê îàëåñöåíöèè, ò àê

ê àê îáúåäèíÿþùèåñ ÿ æèäêèå êëàñòåðû ìãíîâåííî

òåð ÿþò âñ ÿêóþ èíôîðìàöèþ î ñâîåì ïðåäûäóùåì

ñîñòî ÿíèè.

Ïðè äàëüíåéøåì ïîíèæ åíèè òåìïåðàòóðû áî ëü•

øèíñòâî èç ïåðâè÷íûõ ÷àñòèö àã ëîìåðèðîâàëè â

áî ëüøèå êëàñòåðû óæ å íå ñôåðè÷åñê îé ôîðìû, ÷òî

è âèäíî íà ðèñ. 1 â,ã . Îòìåòèì, ÷òî ê î âðåìåíè

t = 0 : 74 íñ åäèíè÷íûå ñâîáî äíûå àòîìû íèê åëÿ ïî ë•

íîñòüþ èñ÷åçàþò , ê àê è êëàñòåðû, ñî äåð æ àùèå ìåíåå

60 àòîìîâ. Èìåííî íà ýòîé ñò àäèè ïðîèñ õ î äèò êðè•

ñò àëëèçàöèÿ íàíî÷àñòèö ñ ¾çàìîðàæèâàíèåì¿ îáðà•

çóþùåéñ ÿ ôîðìû êëàñòåðà, õ îò ÿ íà ñàìûõ ðàííèõ

ýò àïàõ ýòîé ñò àäèè åùå âîçìî æíî íåê îòîðîå åå èçìå•

íåíèå ïðè îáúåäèíåíèè êëàñòåðîâ íåáî ëüøîãî ðàçìå•

ðà.

Ðèñóíîê 1 ä ïîê àçûâàåò ñèñòåìó ïðè t = 1 : 5 íñ,

ê îã äà òåìïåðàòóðà âïåðâûå óìåíüøàåòñ ÿ äî ñâîåãî

ê îíå÷íîãî çíà ÷åíèÿ T

f

= 77 Ê. Ê ýòîìó âðåìåíè

áî ëüøèíñòâî èç êëàñòåðîâ ìàëîãî ðàçìåðà èñ÷åçëî,

è 95 % âñåõ àòîìîâ íàõ î äèëîñü â êëàñòåðàõ ñ ðàç•

ìåðîì, ïðåâûøàþùèì 200 àòîìîâ, õ îò ÿ ñàìûé áî ëü•

0:1

0:5

1:0

1:5

2:0

2:5

t; íñ

4467

2384

2212 172

1993 219

177

1816

1189 618

784 337

655 111

111622 33 286624 10 119 836

119634

291758

1103 849

124
2082

1953

Ðèñ. 2. Ýâî ëþöèÿ êëàñòåðà, ñîñòî ÿùåãî èç

4467 àòîìîâ

øîé èç êëàñòåðîâ ñî äåð æ àë óæ å 2212 àòîìîâ. Íà ê î•

íå÷íîé ñò àäèè ìî äåëèðîâàíèÿ áî ëüøèíñòâî èç ïåð•

âè÷íûõ ÷àñòèö àã ëîìåðèðîâàëè â áî ëüøèå êëàñòå•

ðû, ÷òî è âèäíî íà ðèñ. 1 å . Ð àçìåð îñò àâøèõ ñ ÿ íà

ýòîé ñò àäèè 8 íàíî÷àñòèö âàðüèðó åòñ ÿ îò 183 äî 4467

àòîìîâ.

Äëÿ òîãî ÷òîáû ëó÷øå ïîíÿòü ôîðìèðîâàíèå ñà•

ìîãî áî ëüøîãî êëàñòåðà, ìû âûäåëèëè èç ¾ìãíî•

âåííûõ ñíèìê îâ¿ ìî äåëèðó åìîé ñèñòåìû ïðîöåññû

ñòî ëêíîâåíèé, ïðèâåäøèå ê îáðàçîâàíèþ ýòîé ÷àñ•

òèöû. Èñòîðèÿ ÷àñòèöû ïîê àçàíà íà ðèñ. 2. Îê îí•

÷àòåëüíî äàííûé êëàñòåð áûë ñôîðìèðîâàí ïðè

t = 2 : 5 íñ, ê îã äà ÷àñòèöà Ni

2082

ñòî ëêíó ëàñü c ÷àñòè•

öåé Ni

2384

(ðèñ. 3). Ïîñ ëåäíÿÿ èç ýòèõ ÷àñòèö âîç•

íèêëà â ðåçó ëü ò àòå îáúåäèíåíèÿ ïðè t = 1 : 5 íñ äâóõ

÷àñòèö, ñî äåð æ àùèõ 2212 è 172 àòîìà. Â ê îíå÷íîì

èòîãå êëàñòåð èç 4467 àòîìîâ îê àçàëñ ÿ ðåçó ëü ò àòîì

àã ëîìåðàöèè áî ëåå 20 îò äåëüíûõ ïåðâè÷íûõ ÷àñòèö

ñ òèïè÷íûì ðàçìåðîì îò 1 äî 2 íì.

Íåê îòîðûå èç ñîñò àâèâøèõ äàííûé êëàñòåð ÷àñ•

òèö áûëè ñôîðìèðîâàíû íà ñàìûõ ðàííèõ ñò àäèÿõ

ìî äåëèðîâàíèÿ è òî÷íîå âðåìÿ èõ îáðàçîâàíèÿ íå

èçâåñòíî. Íåáî ëüøîå ðàçëè÷èå ìåæäó ðàçìåðîì îáú•

åäèíÿþùèõ ñ ÿ êëàñòåðîâ è ðàçìåðîì ê îíå÷íîé ÷àñòè•

öû ïðîèñ õ î äèò èç-çà ñòî ëêíîâåíèé ïåðâè÷íûõ ÷àñ•

òèö ñ åäèíè÷íûìè àòîìàìè èëè ãðóïïàìè ìàëûõ

êëàñòåðîâ èç øåñòè èëè ìåíåå àòîìîâ, ê îòîðûå íå

ó÷èòûâàëèñü ïðè àíàëèçå.

Â ê à ÷åñòâå ñðàâíåíèÿ ñ äàííûìè ïð ÿìîãî ýê ñ•

ïåðèìåíò à ìî æíî ïðèâåñòè äàííûå ðàáîòû [26].
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N

 

 = 4467

 

N

 

 = 2384

 

N

 

 = 2083

Ðèñ. 3. Êëàñòåð Ni , ñîñòî ÿùèé èç 4467 àòîìîâ, è äâå íàíî÷àñòèöû, îáðàçîâàâøèå åãî ïðè t = 2 : 5 íñ

Íåñìîòð ÿ íà òî ÷òî ïî ëó÷åííûå â íåé ÷àñòèöû çíà•

÷èòåëüíî áî ëüøå ñèíòåçèðîâàííîãî íàìè êëàñòåðà ñ

N = 4467 , íàáëþ äàåòñ ÿ äîñò àòî÷íî íåïëî õ îå ñîîò•

âåòñòâèå âíåøíåãî âèäà ðàññìàòðèâàåìûõ ÷àñòèö.

Äðóãèì ýê ñïåðèìåíò àëüíûì äîê àçàòåëüñòâîì

ïðàâèëüíîñòè ïðîâî äèìîãî èññ ëåäîâàíèÿ ìî æ åò

ñò àòü ðàáîò à [2], ã äå èçó÷àëîñü ôîðìèðîâàíèå íàíî•

÷àñòèö íèê åëÿ èç ã àçîâîé ôàçû â CO-àòìîñôåðå. Â

ðàáîòå [2] áûëî ïîê àçàíî, ÷òî ïðè ìàëîì âðåìåíè

ïðîâåäåíèÿ ýê ñïåðèìåíò à (ìåíåå 1 ñ), òåìïåðàòóðå

300

�

C è ìàëîì ñî äåð æ àíèè CO-ñîñò àâëÿþùåé

ïðîèñ õ î äèëî îáðàçîâàíèå åäèíè÷íûõ êðèñò àëëîâ

÷èñòîãî íèê åëÿ ðàçìåðîì îò 4 äî 15 íì. Ð àçìåð

ñìî äåëèðîâàííîãî íàìè êëàñòåðà ñ N = 4467 ñîñò àâ•

ëÿåò ïðèìåðíî 4.6 íì, ÷òî õ îðîøî óêëàäûâàåòñ ÿ â

óê àçàííûé âûøå äèàïàçîí.

Äðóãîé âàæíîé òåíäåíöèåé, ïî äòâåð æäàåìîé ðà•

áîòîé [2], ÿâëÿåòñ ÿ òîò ôàêò , ÷òî ñ óâåëè÷åíèåì âðå•

ìåíè ýê ñïåðèìåíò à íàáëþ äàëñ ÿ ðîñò ñðåäíåãî ðàç•

ìåðà êëàñòåðà äî íåê îòîðîãî ïðåäåëüíîãî çíà ÷åíèÿ,

÷òî ò àêæ å èìååò ìåñòî è ïðè íàøåì ê îìïüþòåðíîì

ìî äåëèðîâàíèè ñèíòåçà íàíî÷àñòèö íèê åëÿ èç ã àçî•

âîé ñðåäû.

Äàííàÿ òåíäåíöèÿ ïî äòâåð æäàåòñ ÿ è ðàáîòîé [8],

ã äå èññ ëåäîâàëèñü ê àò àëèòè÷åñêèå ñâîéñòâà ïî ëó÷åí•

íûõ èç ã àçîâîé ñðåäû íàíî÷àñòèö Ni. Èç íåå ñ ëåäó åò ,

÷òî ïðè âðåìåíè ñèíòåçà ìåíåå 0.1 ñ ñðåäíèé ðàçìåð

ïî ëó÷åííûõ ÷àñòèö ñîñò àâëÿåò ïîð ÿäê à 2 íì, ÷òî ò àê

æ å ïî äòâåð æäàåò ïðàâèëüíîñòü ïðîâî äèìîãî ìî äå•

ëèðîâàíèÿ, íåñìîòð ÿ íà ìàëîå ÷èñ ëî (8000) àòîìîâ

íèê åëÿ è ìàëûé îáúåì èìèòèðó åìîãî ïðîñòðàíñòâà

(5445 íì

3

).

Íà ðèñ. 4 áî ëåå íàã ëÿäíî ïîê àçàíî íåñê î ëüê î

ðàçëè÷íûõ ñò àäèé ðàçâèòèÿ êëàñòåðà, ñî äåð æ àùåãî

2384 àòîìà. Â äîïî ëíåíèå ê î äíîé èç ïåðâè÷íûõ ÷àñ•

òèö, ïîñ ëóæèâøåé îñíîâîé äëÿ ôîðìèðîâàíèÿ êëàñ•

òåðà ( N = 784 ), ïîê àçàí êëàñòåð Ni

1189

ñðàçó ïîñ ëå

ñâîåãî ôîðìèðîâàíèÿ ïðè âðåìåíè t = 0 : 34 íñ, êëàñ•
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 = 784

 

á

 

)

 

 N

 

 = 1189

 
â

 
)

 
 N

 
 = 1816

 

ã

 

)

 

 N

 

 = 2384

Ðèñ. 4. Ð àçëè÷íûå ñòàäèè ðîñòà êëàñòåðà èç 2384 àòîìîâ Ni

òåð Ni

1816

íåïîñðåäñòâåííî ïåðåä åãî ñòî ëêíîâåíèåì

ñ ÷àñòèöåé Ni

177

ïðè t = 0 : 8 íñ, à ò àêæ å ê îíå÷íûé

êëàñòåð ñ N = 2384 â ê îíöå ïðîöåññà ôîðìèðîâàíèÿ

( t = 2 : 0 íñ). Ìî æíî âèäåòü, ÷òî ïåðâè÷íàÿ ÷àñòèöà

(ðèñ. 4 á ), îáðàçîâàííàÿ ïðè êðèñò àëëèçàöèè æèä•

ê îé ê àïëè (ðèñ. 4 à ), èìåëà ïðàêòè÷åñêè ñôåðè÷íóþ

ôîðìó ñî ñ ëàáî âûðàæ åííûìè ãðàíÿìè.

Â ïðîòèâîïî ëî æíîñòü ýòîìó , àã ëîìåðèðîâàííàÿ

÷àñòèöà (ðèñ. 4 â ) èìååò ñèëüíî âûðàæ åííóþ ôà•

ñåòíóþ ñòðóêòóðó . Íà ðèñ. 4 ã î÷åíü õ îðîøî âèäíà

÷åðâåïî äîáíàÿ ôîðìà ÷àñòèöû, ïî ÿâèâøåéñ ÿ â ðå•

çó ëü ò àòå îáúåäèíåíèÿ õ îðîøî óïîð ÿäî÷åííûõ êðè•

ñò àëëè÷åñêèõ ñåãìåíòîâ. Àíàëèç, ïðîâåäåííûé ñ èñ•

ïî ëüçîâàíèåì ÑNA-ìåòî äà, ïîê àçàë, ÷òî ÷àñòèöà îá•

ëàäàåò ñèììåòðèåé, õ àðàêòåðíîé äëÿ ñîâîêóïíîñòè

ÃÖÊ�ÃÏÓ-ñòðóêòóð (ðèñ. 4). Ïî âñåé âèäèìîñòè,

èìåííî èç ò àêèõ êëàñòåðîâ âîçìî æíî îáðàçîâàíèå

ýê ñïåðèìåíò àëüíî íàáëþ äàåìûõ ñòðóêòóð öåïî÷å÷•

íîãî òèïà [2].

6. Ð À ÑÏÐÅÄÅËÅÍÈÅ ÌÎ ÄÅËÈÐÓÅÌÛÕ

×À ÑÒÈÖ ÏÎ Ð ÀÇÌÅÐÓ

Îäíîé èç îñíîâíûõ öåëåé ïðåäëàã àåìîé ðàáîòû

ÿâëÿëîñü èññ ëåäîâàíèå ìåòî äîì ê îìïüþòåðíîé èìè•

ò àöèè ïðîöåññîâ âîçíèêíîâåíèÿ íàíî÷àñòèö Ni èç ã à•

çîâîé ôàçû îòíîñèòåëüíî ðàçìåðà ñèíòåçèðîâàííûõ

÷àñòèö è ôîðìèðóþùåéñ ÿ ïðè ýòîì ñòðóêòóðû, à

ò àêæ å íàõ î æäåíèå çàâèñèìîñòåé ìåæäó ðàçëè÷íû•

ìè ôèçè÷åñêèìè ïàðàìåòðàìè è ïðîöåññàìè îáðàçî•

âàíèÿ. Ïðè ïî äîáíîì ìî äåëèðîâàíèè áûëà ïîê àçà•

íà ÷åòê àÿ çàâèñèìîñòü ìåæäó ÷èñ ëîì îáðàçóþùèõ ñ ÿ

êëàñòåðîâ, èõ ðàçìåðîì (ðèñ. 5), ñòðóêòóðîé è âðåìå•
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Ðèñ. 5. Ð àñïðåäåëåíèå êëàñòåðîâ ïî ðàçìåðó äëÿ ñèñòåìû èç 8000 àòîìîâ Ni â çàâèñèìîñòè îò âðåìåíè ïðîòåê àíèÿ

ïðîöåññà; V = 5445 íì

3

, U = 0 : 025 ïñ

� 1

íåì ñèíòåçà. Äëÿ áî ëüøåé íàã ëÿäíîñòè èç ðèñ. 5 à,á

áûëà óáðàíà ôðàêöèÿ åäèíè÷íûõ àòîìîâ è äèìåðîâ.

Àíàëèç ðèñ. 5 ïîê àçûâàåò , ÷òî èìåþòñ ÿ äâå ðàç•

ëè÷íûå ñò àäèè ôîðìèðîâàíèÿ êëàñòåðîâ îòíîñè•

òåëüíî èõ ðàçìåðà. Ïåðâàÿ ñò àäèÿ ïðîòåê àåò äî âðå•

ìåíè ïîð ÿäê à 0.25 íñ. Ð àññìîòðèì åå áî ëåå ïî äðîá•

íî. Èç ðèñ. 5 à âèäíî, ÷òî ïðè âðåìåíè t = 0 : 10 íñ,

ñîîòâåòñòâóþùåì òåìïåðàòóðå T = 3000 Ê, óæ å âîç•

ìî æíî ôîðìèðîâàíèå æèäêèõ êëàñòåðîâ äîñò àòî÷íî

áî ëüøîãî ðàçìåðà, ïîð ÿäê à 800 àòîìîâ. Äàæ å íàëè•

÷èå â ñèñòåìå ò àê îé âûñîê îé òåìïåðàòóðû íå ïðè•

âî äèò ê ïðîöåññàì èñïàðåíèÿ êëàñòåðà. Ïðè÷èíîé

ýòîãî, ïî âñåé âèäèìîñòè, ÿâëÿåòñ ÿ î÷åíü áî ëüøàÿ

ñê îðîñòü î õëàæäåíèÿ ( � 10

� 9

Ê/ñ), ê îòîðàÿ îê àçû•

âàåòñ ÿ äîñòèæèìîé ïðè ñîâðåìåííîì óðîâíå ýê ñïå•

ðèìåíò àëüíîé òåõíèêè, ïðàâäà íå âñåã äà â ñò àáèëü•
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íîì ðåæèìå. Ïðè ò àê îé ñê îðîñòè î õëàæäåíèÿ ïåð•

âè÷íî èñïàðåííûå àòîìû íå ìîãóò ó äàëèòüñ ÿ îò ñâî•

åãî êëàñòåðà íà çíà ÷èòåëüíûå ðàññòî ÿíèÿ è âíîâü

ïîïàäàþò â çîíó åãî ïðèò ÿæ åíèÿ.

Âòîðîé è ã ëàâíîé, íà íàø âçã ëÿä, îñîáåííî•

ñòüþ ðèñ. 5 à ÿâëÿåòñ ÿ äîñò àòî÷íî î äíîðî äíîå ðàñ•

ïðåäåëåíèå ïî ëó÷åííûõ êëàñòåðîâ ïî ðàçìåðó . Ïî•

äîáíîãî ðî äà ðàñïðåäåëåíèå ñî õðàíÿåòñ ÿ äî âðå•

ìåíè t = 0 : 25 íñ, ñîîòâåòñòâóþùåãî òåìïåðàòóðå

T = 900 Ê. Âèäíî, ÷òî â ðåçó ëü ò àòå àã ëîìåðàöèè

ìíîãèå ïåðâè÷íûå êëàñòåðû èñ÷åçëè, èç-çà ÷åãî ðàñ•

ïðåäåëåíèå ïî ðàçìåðó ñò àëî áî ëåå øèðîêèì, äî

1200 àòîìîâ, íî ïî-ïðåæíåìó ðàâíîìåðíûì.

Ñèòó àöèÿ ê àð äèíàëüíî ìåíÿåòñ ÿ ïðè t = 0 : 30 íñ

( T = 500 Ê). Èìåííî ñ ýòîãî ìîìåíò à íà ÷èíàåò•

ñ ÿ âòîðîé ýò àï ôîðìèðîâàíèÿ ìî äåëèðó åìîé ñèñòå•

ìû, ïðî äî ëæ àþùèéñ ÿ äî çàâåðøåíèÿ âñåãî âðåìå•

íè èìèò àöèè t = 3 : 0 íñ. Èç ðèñ. 5 â õ îðîøî âèäíî,

÷òî ïåðâè÷íîå, î äíîðî äíîå ðàñïðåäåëåíèå êëàñòåðîâ

ïî ðàçìåðó ñìåíÿåòñ ÿ ÷åòê î ðàçëè÷èìûì äâóõìî•

äàëüíûì ðàñïðåäåëåíèåì, ê îòîðîå ÷àñòî íàáëþ äàåò•

ñ ÿ â ýê ñïåðèìåíò àëüíûõ èññ ëåäîâàíèÿõ îñòðîâê îâûõ

ïëåíîê [9], îáðàçóþùèõ ñ ÿ ïðè îñàæäåíèè íà ïî äëî æ•

êó ã àçî-èíäóöèðîâàííûõ êëàñòåðîâ.

Ò åîðåòè÷åñêèå ðàñ÷åòû ïîê àçûâàþò , ÷òî äàæ å

íåáî ëüøîå ðàçëè÷èå â ñê îðîñò ÿõ ðîñò à êëàñòåðîâ

íà íà ÷àëüíîé ñò àäèè ê îíäåíñàöèè äî ëæíî ïðèâî•

äèòü ê äâóõìî äàëüíîìó ðàñïðåäåëåíèþ êëàñòåðîâ

ïî ðàçìåðàì [9]. Ïðè îòæèãå àíñàìáëÿ îñòðîâê îâ ñî•

çäàþòñ ÿ ó ñ ëîâèÿ äëÿ äèôôóçèîííîé ê îàëåñöåíöèè

(îñòâàëüäîâñê îå ñîçðåâàíèå), â ðåçó ëü ò àòå ê îòîðîé

ìàëûå îñòðîâêè äî ëæíû èñ÷åçàòü èç ðàñïðåäåëå•

íèÿ. Ñò àáèëüíîñòü äâóõìî äàëüíîãî ðàñïðåäåëåíèÿ

ïðè âûñîêèõ òåìïåðàòóðàõ îòæèã à ìî æ åò áûòü ñ ëåä•

ñòâèåì íàëè÷èÿ ý ëåêòðè÷åñê îãî çàð ÿäà îïðåäåëåí•

íîé ÷àñòè îñòðîâê îâ, ÷òî äàåò ýôôåêò ¾ñò àáèëèçà•

öèè ðàçìåðà¿ ïðè âàêóóìíîé ê îíäåíñàöèè íà èîí•

íûå êðèñò àëëû [9].

Â äàëüíåéøåì îáëàñòü ìåæäó äâóìÿ ïèê àìè ðàñ•

ïðåäåëåíèÿ òî ëüê î óâåëè÷èâàåòñ ÿ, ÷òî è âèäíî íà

ðèñ. 5 ã�å . Îòìåòèì, ÷òî ýòî ïðîèñ õ î äèò èç-çà îáú•

åäèíåíèÿ êëàñòåðîâ äîñò àòî÷íî áî ëüøîãî ðàçìåðà,

ïðè ýòîì îáëàñòü ñ ðàçìåðîì äî 800 àòîìîâ ïðåä•

ñò àâëÿåòñ ÿ íàì îòíîñèòåëüíî ñò àáèëüíîé.

Â çàâåðøåíèè ýòîé ÷àñòè èññ ëåäîâàíèÿ ðàññìîò•

ðèì ðèñ. 6 à , íà ê îòîðîì, â ÷àñòíîñòè, èçîáðàæ åíà çà•

âèñèìîñòü ÷èñ ëà îáðàçîâàííûõ ïðè ê îíäåíñàöèè èç

ã àçîâîé ôàçû êëàñòåðîâ îò âðåìåíè ïðîòåê àíèÿ ïðî•

öåññà. Ïðè ïîñòðîåíèè ðèñ. 6 íå ó÷èòûâàëèñü åäè•

íè÷íûå àòîìû è äèìåðû (òðèìåðû). Âèäíî, ÷òî âñå

îñíîâíûå ïðîöåññû îê àçûâàþòñ ÿ çàâåðøåííûìè ê î

âðåìåíè ïîð ÿäê à t = 0 : 30 íñ ( T = 160 Ê). Äàëüíåé•

øåå, î÷åíü íåçíà ÷èòåëüíîå, óìåíüøåíèå ÷èñ ëà êëàñ•

òåðîâ ïðîèñ õ î äèëî â ðåçó ëü ò àòå ðåäêèõ ïðîöåññîâ

àã ëîìåðàöèè áî ëüøèõ êëàñòåðîâ (ñì. ðèñ. 5).

7. Ð À ÑÏÐÅÄÅËÅÍÈÅ ÌÎ ÄÅËÈÐÓÅÌÛÕ

×À ÑÒÈÖ ÏÎ ÑÒÐÓÊÒÓÐ ÀÌ

Èñïî ëüçó ÿ îïèñàííûé ðàíåå CNA-àíàëèç è ñ ëå•

äó ÿ ðàáîòå [11], ìû ïðîâåëè ê îìïüþòåðíîå èññ ëåäî•

âàíèå îêðóæ åíèÿ ê àæäîãî ìî äåëèðó åìîãî àòîìà äî

ïÿòîé ê îîð äèíàöèîííîé ñôåðû âêëþ÷èòåëüíî. Íà

îñíîâå ïî ëó÷åííûõ äàííûõ áûëà ïðîñ ëåæ åíà ýâî ëþ•

öèÿ âñåé ñèñòåìû â òå÷åíèå âñåãî âðåìåíè ìî äåëè•

ðîâàíèÿ (ðèñ. 6).

Èç ïðèâåäåííîãî ðèñ. 6 á ìî æíî âèäåòü, ÷òî

â ôîðìèðóþùèõ ñ ÿ êëàñòåðàõ àòîìîâ ñ ëîê àëüíîé

ÃÖÊ-ñòðóêòóðîé âñåã äà íàáëþ äàåòñ ÿ ïðèìåðíî â 1.4

ðàçà ìåíüøå, ÷åì ñ ëîê àëüíîé ÃÏÓ-ñòðóêòóðîé [27].

Ýòî îçíà ÷àåò , ÷òî ïðè ó ñ ëîâèè ñâîáî äíîé ê îíäåí•

ñàöèè èç ã àçîâîé ôàçû ïëîòíîóïàê îâàííûå êëàñòå•

ðû Ni èìåþò , ïî áî ëüøåé ÷àñòè, ÃÏÓ-ñòðóêòóðó

èëè, ïðàâèëüíåé ãîâîð ÿ, íåê îòîðóþ ñìåñü èç ÃÏÓ- è

ÃÖÊ-ñòðóêòóð. Ñ óâåëè÷åíèåì âðåìåíè ìî äåëèðîâà•

íèÿ íàáëþ äàåòñ ÿ ñ ëàáûé ðîñò ê î ëè÷åñòâà àòîìîâ ñ

ëîê àëüíûìè ÃÖÊ- è ÃÏÓ-ñòðóêòóðàìè. Ò àê îé ðîñò

ïðåäñò àâëÿåòñ ÿ âïî ëíå åñòåñòâåííûì, ò àê ê àê ñ òå•

÷åíèåì âðåìåíè ïðîèñ õ î äèò óïîð ÿäî÷åíèå ñòðóêòó•

ðû ìî äåëèðó åìûõ êëàñòåðîâ íà àòîìíîì óðîâíå, íî

èç-çà íèçê îé òåìïåðàòóðû îêðóæ àþùåé ñðåäû ò àê îå

óïîð ÿäî÷åíèå íå ìî æ åò áûòü ñóùåñòâåííûì.

Ïðîöåññ óïîð ÿäî÷åíèÿ êëàñòåðíîé ñòðóêòóðû

ìî æíî îò÷àñòè ñâÿçàòü ñ ðàññ÷èòûâàåìûì íàìè ïà•

ðàìåòðîì ÎÒ12, ò . å. ñóììàðíûì ê î ëè÷åñòâîì àòî•

ìîâ ñ ê îîð äèíàöèîííûì ÷èñ ëîì 12, ê îòîðûå íåëüçÿ

ñîîòíåñòè ñ ê àê îé-ëèáî îïðåäåëåííîé ñòðóêòóðîé.

Ò àê, ïðè âðåìåíè ìî äåëèðîâàíèÿ t = 0 : 30 íñ ÎÒ12

áûë ðàâåí 14.185 %, ïðè t = 3 : 0 íñ � òî ëüê î

9.025 %. Íåáî ëüøèå ê î ëåáàíèÿ çàâèñèìîñòè, âèäíûå

íà ðèñ. 6 á , ñâÿçàíû, ïðåæäå âñåãî, ñ ïðîöåññàìè àã ëî•

ìåðàöèè îò äåëüíûõ êëàñòåðîâ.

Äàëåå ðàññìîòðèì ïîâåäåíèå èê îñàý äðè÷åñê îé

(Ih) ñîñò àâëÿþùåé (ðèñ. 6 à ). Íà íà ÷àëüíîé ñò àäèè

ïðîöåññà ìî äåëèðîâàíèÿ íàáëþ äàåòñ ÿ ó ñòîé÷èâûé

ðîñò àòîìîâ ñ èê îñàý äðè÷åñêèì îêðóæ åíèåì. Ñòðóê•

òóðà ñ ïÿòè÷àñòè÷íîé ñèììåòðèåé íå ìî æ åò áûòü

ðåàëèçîâàíà â îáúåìíîì îáðàçöå íèê åëÿ, íî ÿâëÿåò•

ñ ÿ ýíåðãåòè÷åñêè íàèáî ëåå âûãî äíîé äëÿ êëàñòåðîâ

íåáî ëüøîãî ðàçìåðà. Ýòî ïî ëî æ åíèå ïî äòâåð æäàåò•

ñ ÿ äðóãèìè ìî ëåêó ëÿðíî-äèíàìè÷åñêèìè ìî äåëèðî•

âàíèÿìè, ê îòîðûå ïîê àçûâàþò , ÷òî äëÿ êëàñòåðîâ

Ni ñ ðàçìåðîì, ïî êðàéíåé ìåðå, äî 2�3 òûñ ÿ÷ àòî•
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Ðèñ. 6. Ãðàôèêè çàâèñèìîñòåé ÷èñ ëà êëàñòåðîâ è àòîìîâ ñ ëîê àëüíîé èê îñàý äðè÷åñê îé (Ih) ( à ) è ÃÖÊ-, ÃÏÓ-ñòðóê-

òóðîé ( á ) îò âðåìåíè ìî äåëèðîâàíèÿ âî âðåìÿ ïðîöåññà ê îíäåíñàöèè ñèñòåìû èç 8000 àòîìîâ Ni ïðè V = 5445 íì

3

,

U = 0 : 025 ïñ

� 1

Ò àáëèöà 1. Ñòðóêòóðà îáðàçóþùèõ ñ ÿ ïðè ê îíäåíñàöèè íàíîêëàñòåðîâ Ni

Âðåìÿ,

íñ

Ò åìïåðàòóðà, Ê

×èñ ëî

êëàñòåðîâ

Ñòðóêòóðà

ÃÖÊ(ÃÏÓ) Ih Dh Àìîðôíàÿ

0.30 500 16 30.19 % 40.65 % 13.34 % 15.82 %

0.42 300 13 30.64 % 56.02 % 13.34 % �

0.60 100 13 30.65 % 53.83 % 13.34 % 2.15 %

3.00 77 8 61.05 % 25.61 % 13.34 % �

ìîâ ïðè T = 0 â áî ëüøèíñòâå ñ ëó÷àåâ ýíåðãåòè÷åñêè

âûãî äíîé ÿâëÿåòñ ÿ èìåííî èê îñàý äðè÷åñê àÿ ñòðóê•

òóðà [28].

Ò î, ÷òî ê î ëè÷åñòâî àòîìîâ, ñîîòíåñåííûõ ñ

Ih-ñòðóêòóðîé, ïðèìåðíî â 10 ðàç ìåíüøå ÷èñ ëà

àòîìîâ, îòíîñ ÿùèõ ñ ÿ ê ÃÖÊ- èëè ÃÏÓ-ñòðóêòóðàì,

íà ñàìîì äåëå íå îçíà ÷àåò òîãî, ÷òî èê îñàý äðè•

÷åñê àÿ ôàçà ïðè çàäàííûõ ó ñ ëîâèÿõ ê îíäåíñàöèè

ïðàêòè÷åñêè íå ðåàëèçó åòñ ÿ. Êëàñòåð, ñîñòî ÿùèé

èç ñîòåí àòîìîâ, ìî æ åò èìåòü âñåãî ëèøü î äèí

àòîì, ñîîòíåñåííûé ñ Ih-ôàçîé, è äåñ ÿòêè è ñîòíè

àòîìîâ, ñîîòíåñåííûõ ñ ÃÖÊ- èëè ÃÏÓ-ôàçàìè,

íî îáëàäàòü ïðàêòè÷åñêè èäåàëüíîé îáùåé èê î•

ñàý äðè÷åñê îé ñòðóêòóðîé. Êàæäûé ò àê îé Ih-àòîì

áî ëåå ïðàâèëüíî ðàññìàòðèâàòü ê àê çàðî äûø èê î•

ñàý äðè÷åñê îé ôàçû â êëàñòåðå, ê îòîðûé, î äíàê î,

ìî æ åò è íå ðàçâèòüñ ÿ â ïî ëíîöåííóþ ñòðóêòóðó .

Áî ëåå èíòåðåñíûì ÿâëÿåòñ ÿ òî, ÷òî ñ óâåëè÷åíèåì

âðåìåíè ìî äåëèðîâàíèÿ îò t = 0 : 5 íñ äî t = 3 : 0 íñ

ê î ëè÷åñòâî àòîìîâ ñ ëîê àëüíîé Ih-ñòðóêòóðîé

óìåíüøàåòñ ÿ ïðàêòè÷åñêè â äâà ðàçà.

Äëÿ òîãî ÷òîáû îáúÿñíèòü ò àê îå ïîâåäåíèå

Ih-ñîñò àâëÿþùåé äîñò àòî÷íî âåðíóòüñ ÿ ê ðèñ. 6 à , íà

ê îòîðîì èçîáðàæ åíî ÷èñ ëî ôîðìèðóþùèõ ñ ÿ êëàñòå•

ðîâ è ÷èñ ëî àòîìîâ ñ ëîê àëüíûì èê îñàý äðè÷åñêèì

îêðóæ åíèåì. Âèäíà î÷åíü õ îðîøàÿ ê îððåëÿöèÿ

ìåæäó ýòèìè äâóìÿ ÷èñ ëàìè. Óìåíüøåíèå àòî•

ìîâ, îòíîñ ÿùèõ ñ ÿ ê Ih-ñòðóêòóðå, ïðåæäå âñåãî,

ñâÿçàíî ñ îáùèì ñîêðàùåíèåì ÷èñ ëà êëàñòåðîâ â

ìî äåëèðó åìîì íàìè ïðîñòðàíñòâå. Àíàëîãè÷íûå

òåíäåíöèè ðàçâèòèÿ ñòðóêòóðíûõ ñîñò àâëÿþùèõ

áûëè íàéäåíû ïðè ìî äåëèðîâàíèè â àðãîíîâîé

àòìîñôåðå ïðîöåññîâ ê îíäåíñàöèè íàíîêëàñòåðîâ

æ åëåçà [11].

Îäíàê î íåëüçÿ ñ÷èò àòü, ÷òî âñå îáðàçóþùèå•

ñ ÿ ïðè ê îíäåíñàöèè êëàñòåðû îáëàäàþò èê îñàý äðè•

÷åñê îé ñòðóêòóðîé. Íåê îòîðûå èç êëàñòåðîâ èìå•

ëè ñðàçó íåñê î ëüê î Ih-çàðî äûøåé, ò àê ÷òî â äåé•

ñòâèòåëüíîñòè íàáëþ äàëîñü ôîðìèðîâàíèå êëàñòå•

ðîâ ñ ñàìûìè ðàçëè÷íûìè òèïàìè ñèììåòðèè (ÃÖÊ,

ÃÏÓ , èê îñàý äðè÷åñê îé Ih è äåê àý äðè÷åñê îé Dh).

Äàëåå áûë ïðîâåäåí àíàëèç îáùåé ñòðóêòóðû
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Ò àáëèöà 2. Èçìåíåíèå âíóòðåííåé ñòðóêòóðû ñèíòåçèðîâàííûõ èç ãàçîâîé ôàçû êëàñòåðîâ Ni ïðè ïîíèæ åíèè

òåìïåðàòóðû

t , íñ T , Ê PFCC GFCC PHCP GHCP OT12 OTHR Ih Ñòðóêòóðà

N = 59 àòîìîâ

0.30 500 0 0 0 0 10 48 1 Àìîðôíàÿ

0.42 300 0 0 0 0 5 49 5 Ih

0.60 100 0 0 0 0 8 49 2 Ih

N = 172 àòîìîâ

0.30 500 0 0 0 1 30 141 0 Àìîðôíàÿ

0.42 300 0 0 0 2 52 117 1 Ih

0.60 100 0 0 0 3 46 120 3 Àìîðôíàÿ

N = 271 àòîìîâ

0.30 500 0 18 0 46 32 175 0 Dh

0.42 300 0 31 0 65 16 159 0 Dh

0.60 100 0 31 0 65 16 159 0 Dh

3.00 77 0 31 0 65 16 159 0 Dh

N = 417 àòîìîâ

0.30 500 0 104 0 58 21 234 0 ÃÖÊ�ÃÏÓ

0.42 300 0 119 0 71 3 224 0 ÃÖÊ�ÃÏÓ

0.60 100 0 119 0 71 3 224 0 ÃÖÊ�ÃÏÓ

3.00 77 0 119 0 71 3 224 0 ÃÖÊ�ÃÏÓ

N = 579 àòîìîâ

0.30 500 0 18 0 127 131 303 0 Ih

0.42 300 0 26 0 178 105 266 4 Ih

0.60 100 0 26 0 179 106 265 3 Ih

3.00 77 0 26 0 179 105 265 4 Ih

N = 796 àòîìîâ

0.30 500 10 153 0 133 92 408 0 Dh

0.42 300 17 205 0 187 27 360 0 Dh

0.60 100 17 205 0 187 27 360 0 Dh

3.00 77 17 205 0 187 27 360 0 Dh

Ïðèìå÷àíèå. PFCC è PHCP � àòîìû ñîîòâåòñòâåííî ñ ëîê àëüíîé ÃÖÊ- è ÃÏÓ-ñòðóêòóðîé, ñî õðàíÿþùåéñ ÿ

ìèíèìóì äî ïÿòîé ê îîð äèíàöèîííîé ñôåðû; GFCC è GHCP � àòîìû ñ ÃÖÊ- è ÃÏÓ-ñòðóêòóðîé, ñî õðàíÿþ•

ùåéñ ÿ äî ÷åòâåðòîé ê îîð äèíàöèîííîé ñôåðû; ÎÒ12 � àòîìû ñ ê îîð äèíàöèîííûì ÷èñ ëîì 12, íå îòíîñ ÿùèåñ ÿ

ê ê àê îé-ëèáî îïðåäåëåííîé ñòðóêòóðå; ÎÒÍR � àòîìû ñ ê îîð äèíàöèîííûì ÷èñ ëîì, ìåíüøèì 12; Ih è Dh �

àòîìû ñ ëîê àëüíîé èê îñàý äðè÷åñê îé è äåê àý äðè÷åñê îé ñòðóêòóðîé.
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âñåõ ôîðìèðóþùèõ ñ ÿ ïðè ê îíäåíñàöèè êëàñòåðîâ,

ðåçó ëü ò àòû ê îòîðîãî äàíû â ò àáë. 1. Èç ò àáë. 1

âèäíî, ÷òî îñíîâíûå ïðîöåññû ôîðìèðîâàíèÿ

êëàñòåðíîé ñòðóêòóðû çàê àí÷èâàþòñ ÿ ê î âðåìåíè

t = 0 : 30 íñ. Ïðîöåíò êëàñòåðîâ ñ äåê àý äðè÷åñêèì

ïîñòðîåíèåì îê àçûâàåòñ ÿ íåèçìåííûì, íåñìîòð ÿ

íà äëèòåëüíîñòü ïðîâåäåííîãî ìî äåëèðîâàíèÿ.

Èìåþùèåñ ÿ ïðè t = 0 : 30 íñ êëàñòåðû ñ àìîðôíîé

ñòðóêòóðîé ïðè èìåþùåéñ ÿ ñê îðîñòè î õëàæäåíèÿ

ïðàêòè÷åñêè ïî ëíîñòüþ ïåðåõ î äÿò â èê îñàý äðè÷å•

ñêóþ ôàçó . Îòìåòèì, ÷òî åñ ëè áû ïðè t = 2 : 50 íñ

íå ïðîèçîøëî ôîðìèðîâàíèå êëàñòåðà ñ N = 4467 ,

òî âñå ñòðóêòóðíûå õ àðàêòåðèñòèêè êëàñòåðîâ

âð ÿä ëè ïðåòåðïåëè áû ê àêèå-ëèáî ñóùåñòâåííûå

èçìåíåíèÿ.

Ð àññìîòðèì èçìåíåíèå ñòðóêòóðû íåñê î ëüêèõ

ñèíòåçèðîâàííûõ êëàñòåðîâ Ni, ïðîèñ õ î äÿùåå ïðè

ïîíèæ åíèè òåìïåðàòóðû îò 500 Ê äî 77 Ê. Âåð õ•

íèé ïðåäåë òåìïåðàòóðû îãðàíè÷åí 500 Ê èç-çà òî•

ãî, ÷òî ïðè áî ëåå âûñîêèõ òåìïåðàòóðàõ â êëàñòåðàõ

íàáëþ äàåòñ ÿ ÷àñòè÷íîå ðàçðóøåíèå äàëüíåãî ïîð ÿä•

ê à, èç-çà ÷åãî ïðåîáëàäàþùåé ñòðóêòóðîé ñò àíîâèò•

ñ ÿ àìîðôíàÿ. Êëàñòåðû áûëè ïî äîáðàíû ò àêèì îá•

ðàçîì, ÷òîáû ìàê ñèìàëüíî ïî ëíî îòðàçèòü ðàçëè÷èÿ

â ðàçìåðàõ ( N = 59 �796 àòîìîâ) è îáðàçîâàííûõ

ñòðóêòóðàõ.

Èç àíàëèçà ò àáë. 2 ìî æíî ñ äåëàòü âûâî ä, ÷òî

ïðè ïîíèæ åíèè òåìïåðàòóðû â óê àçàííûõ âûøå ïðå•

äåëàõ â òå÷åíèå 2.70 íñ â áî ëüøèíñòâå ñ ëó÷àåâ íè•

ê àê îé ïåðåñòðîéêè êëàñòåðíîé ñòðóêòóðû íå ïðî•

èñ õ î äèò . Èñêëþ÷åíèå ñîñò àâëÿþò òî ëüê î êëàñòåðû

ìàëîãî ðàçìåðà, íå ïðåâûøàþùåãî ïðèìåðíî 200

àòîìîâ. Çäåñü çàìåòíà ïåðåñòðîéê à ñòðóêòóðû ìåæ•

äó àìîðôíîé è èê îñàý äðè÷åñê îé ôàçàìè, íîñ ÿùàÿ

ô ëóêòó àöèîííûé õ àðàêòåð. Êëàñòåðû áî ëüøåãî ðàç•

ìåðà ïðè ò àê îé ñê îðîñòè î õëàæäåíèÿ óæ å íå ñïîñîá•

íû íà ñóùåñòâåííóþ ïåðåñòðîéêó àòîìíîãî ðàñïî ëî•

æ åíèÿ. Â èíòåðâàëå òåìïåðàòóð îò 500 Ê äî ê îìíàò•

íîé ïðîâåäåííûé CNA-àíàëèç äàåò íåê îòîðîå ó ëó÷•

øåíèå âíóòðåííåé ñòðóêòóðû ðàññìîòðåííûõ êëàñ•

òåðîâ, èç-çà ÷åãî ïðîèñ õ î äèò óìåíüøåíèå ñîñò àâëÿ•

þùèõ OTHR è OT12.

8. ÇÀÊËÞ×ÅÍÈÅ

Â äàííîé ðàáîòå ìåòî äîì ê îìïüþòåðíîãî ìî äå•

ëèðîâàíèÿ èññ ëåäîâàëñ ÿ ïðîöåññ ê îíäåíñàöèè íàíî•

÷àñòèö Ni èç ã àçîâîé ôàçû. Ïðè ýòîì íàáëþ äàëàñü

ê îíäåíñàöèÿ æèäêèõ ê àïåëü èç ãîð ÿ÷åãî ã àçà âûñî•

ê îé ïëîòíîñòè, ê îòîðûå çàòåì êðèñò àëëèçèðîâàëèñü

â ïåðâè÷íûå ÷àñòèöû íàíîìåòðîâîãî ðàçìåðà è äà•

ëåå îáúåäèíÿëèñü ìåæäó ñîáîé â áî ëåå êðóïíûå ôîð•

ìèðîâàíèÿ. Âçÿâ â ê à ÷åñòâå ïðèìåðà á� îëüøóþ èç ïî•

ëó÷åííûõ ïðè ìî äåëèðîâàíèè ÷àñòèö, ìû ïîê àçàëè,

÷òî îíà îáðàçîâàëàñü â ðåçó ëü ò àòå àã ëîìåðàöèè ïðè•

ìåðíî äâàäöàòè ïåðâè÷íûõ êëàñòåðîâ. Èñ õ î äÿ èç

ôàêò à, ÷òî ýòè äâàäöàòü ïåðâè÷íûõ ÷àñòèö ñîñò àâ•

ëÿþò 99 % ìàññû ê îíå÷íîé ÷àñòèöû è ýò à ÷àñòèöà

ñîñò àâëÿåò îê î ëî ïî ëîâèíû ìàññû âñåé ìî äåëèðó å•

ìîé ñèñòåìû, áûë ñ äåëàí âûâî ä î òîì, ÷òî èìåííî

àã ëîìåðàöèÿ ÿâëÿåòñ ÿ îñíîâíûì ñöåíàðèåì ðîñò à íà•

íîêëàñòåðîâ. Îòìåòèì, ÷òî ýôôåêò ôîðìèðîâàíèÿ

íàíî÷àñòèö ñ ëîé çà ñ ëîåì, ìåòî äîì ïðèñîåäèíåíèÿ

îò äåëüíûõ àòîìîâ ïîñ ëå ïðîöåññà êðèñò àëëèçàöèè,

ÿâëÿåòñ ÿ íåçíà ÷èòåëüíûì.

Ñðàâíåíèå ñèíòåçèðîâàííûõ íàìè êëàñòåðîâ ñ

ðåàëüíî ïî ëó÷åííûìè íàíî÷àñòèöàìè Ni äîê àçûâà•

åò òî, ÷òî íàèáî ëåå âàæíûå ôèçè÷åñêèå îñîáåííî•

ñòè ðîñò à êëàñòåðîâ èç ã àçîâîé ôàçû áûëè ó÷òåíû

ïðàâèëüíî. Êðîìå ýòîãî, ñòðóêòóðà è âíåøíèé âèä

ïî ëó÷åííûõ íàìè ÷àñòèö õ îðîøî ñîã ëàñóþòñ ÿ ñ ðå•

çó ëü ò àò àìè ïî èìèò àöèè ïðîöåññà ê îíäåíñàöèè ÷àñ•

òèö æ åëåçà è ìåäè [ 11 ; 29 ]. Àíàëèç ñòðóêòóðû ñèí•

òåçèðîâàííûõ ÷àñòèö ïîê àçàë, ÷òî ïðè ó ñ ëîâèè ñâî•

áî äíîé ê îíäåíñàöèè êëàñòåðû Ni èìåþò , ïî áî ëüøåé

÷àñòè, ëèáî èê îñàý äðè÷åñêóþ ñòðóêòóðó ( � 54 %),

ëèáî ñìåñü èç ÃÏÓ- è ÃÖÊ-ñòðóêòóð ( � 30 %).

Ïî ðåçó ëü ò àò àì ìî äåëèðîâàíèÿ ìî æíî ò àêæ å

ñ äåëàòü âûâî ä î òîì, ÷òî íåñìîòð ÿ íà ðàçëè÷íîå

âíóòðåííåå ñòðîåíèå ïåðâè÷íûõ ÷àñòèö ïðè èõ

àã ëîìåðàöèè â íàíî÷àñòèöû ñðàâíèòåëüíî áî ëüøî•

ãî ðàçìåðà ïðîèñ õ î äèò óïîð ÿäî÷åíèå ñòðóêòóðû

â ïðåäåëàõ çíà ÷èòåëüíîãî îáúåìà êëàñòåðà. Ò àê îå

óïîð ÿäî÷åíèå ìî æ åò áûòü ñ ëåäñòâèåì ê àê âûñîê îé

òåìïåðàòóðû îêðóæ àþùåé ñðåäû, ò àê è âûñâî•

áî æäåíèÿ ýíåðãèè ñâÿçè ÷àñòèö, ïðîèñ õ î äÿùåãî

ïðè ïðîöåññå àã ëîìåðàöèè, ÷òî ïðèâî äèò ê ñóùå•

ñòâåííîìó ëîê àëüíîìó ïîâûøåíèþ òåìïåðàòóðû,

çíà ÷èòåëüíî ó ñèëèâàþùåìó ïðîöåññû ïåðåñòðîéêè

âíóòðåííåé ñòðóêòóðû êëàñòåðà.

Ð àáîò à âûïî ëíåíà ïðè ôèíàíñîâîé ïî ääåð æê å

ÐÔÔÈ (ãðàíò • 07-02-90103-Ìîíã

�

à).
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