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Ïðîâåäåíî ýëåêòðîíîãðàôè÷åñêîå èññëåäîâàíèå ñòðóêòóðû ñâîáîäíûõ êëàñòåðîâ Ar â
èíòåðâàëå ñðåäíèõ ðàçìåðîâ N � 600–1500 àòîìîâ/êëàñòåð. Âïåðâûå îáíàðóæåíî ñóùåñòâîâà-
íèå àìîðôíîé (ïîëèèêîñàýäðè÷åñêîé) ôàçû â êðóïíûõ êëàñòåðàõ èíåðòíîãî ãàçà ñ
N � 600–800 àòîìîâ/êëàñòåð. Ïîêàçàíî, ÷òî ñ óâåëè÷åíèåì ÷èñëà àòîìîâ â êëàñòåðå â äîñòà-
òî÷íî óçêîì èíòåðâàëå åãî ðàçìåðîâ ïðîèñõîäèò ïåðåõîä â ìíîãîñëîéíóþ èêîñàýäðè÷åñêóþ
(óïîðÿäî÷åííóþ) ôàçó.

Ïðîâåäåíî åëåêòðîíîãðàô³÷íå äîñë³äæåííÿ ñòðóêòóðè â³ëüíèõ êëàñòåð³â Ar â ³íòåðâàë³ ñå-
ðåäí³õ ðîçì³ð³â N � 600–1500 àòîì³â/êëàñòåð. Âïåðøå âèÿâëåíî ³ñíóâàííÿ àìîðôíî¿
(ïîë³³êîñàåäðè÷íî¿) ôàçè ó âåëèêèõ êëàñòåðàõ ³íåðòíîãî ãàçó ç N � 600–800 àòîì³â/êëàñòåð.
Ïîêàçàíî, ùî ç³ çá³ëüøåííÿì ÷èñëà àòîì³â ó êëàñòåð³ â äîñòàòíüî âóçüêîìó ³íòåðâàë³ éîãî
ðîçì³ð³â â³äáóâàºòüñÿ ïåðåõ³ä ó áàãàòîøàðîâó ³êîñàåäðè÷íó (âïîðÿäêîâàíó) ôàçó.

PACS: 61.46.+w, 81.10.Aj

Íàíî÷àñòèöû ìîãóò îáëàäàòü öåëûì ðÿäîì íå-
îáû÷íûõ ñâîéñòâ, îáóñëîâëåííûõ îñîáåííîñòÿìè èõ
ñòðîåíèÿ. Çíà÷èòåëüíûé èíòåðåñ ïðåäñòàâëÿþò êëà-
ñòåðû ñî ñòðóêòóðîé, èìåþùåé ñèììåòðèþ ïÿòîãî
ïîðÿäêà. Òàêèå êëàñòåðû, ïîñòðîåííûå íà îñíîâå
èêîñàýäðè÷åñêèõ ñòðóêòóð, ñðàâíèòåëüíî äàâíî
áûëè îáíàðóæåíû äëÿ ìåòàëëîâ è îòâåðäåâøèõ
èíåðòíûõ ãàçîâ [1,2].

Â ñëó÷àå àãðåãàöèé, ñîäåðæàùèõ íåñêîëüêî äåñÿò-
êîâ àòîìîâ, ìîëåêóëÿðíî-äèíàìè÷åñêîå ìîäåëèðîâà-
íèå çàìåðçàþùåé êàïëè æèäêîñòè Ëåíàðäà-Äæîíñà
ïðåäñêàçûâàåò ðåàëèçàöèþ àìîðôíîé (ïîëèèêîñàýä-
ðè÷åñêîé) ñòðóêòóðû. Òàêàÿ ñòðóêòóðà ôîðìèðóåòñÿ
ñî÷ëåíåíèåì ðÿäà ýëåìåíòàðíûõ 13 àòîìíûõ èêîñà-
ýäðîâ. Íàèáîëåå ïðîñòîé ñïîñîá ñî÷ëåíåíèÿ ñâÿçàí ñ
âîçíèêíîâåíèåì äâîéíèêîâûõ èêîñàýäðîâ ñ ïðîèç-
âîëüíî îðèåíòèðîâàííûìè îñÿìè ïÿòîãî ïîðÿäêà.
Áëèæíèé ïîðÿäîê ôîðìèðóþùåéñÿ ñòðóêòóðû èäåí-
òè÷åí ïîëèòåòðàýäðè÷åñêîìó, ÷òî ñîîòâåòñòâóåò
àìîðôíîìó ñîñòîÿíèþ âåùåñòâà.

Ñîãëàñíî òåðìîäèíàìè÷åñêèì ðàñ÷åòàì [1], ïî-
ëèèêîñàýäðè÷åñêàÿ ñòðóêòóðà ìîæåò ñîõðàíÿòüñÿ â

àãðåãàöèÿõ, ñîñòîÿùèõ íå áîëåå ÷åì èç 30–35 àòî-
ìîâ, ïîñêîëüêó ïðè áîëüøåì èõ ÷èñëå îíà
ñòàíîâèòñÿ ýíåðãåòè÷åñêè íåâûãîäíîé. Â ðåçóëüòàòå
ñîïîñòàâëåíèÿ ýëåêòðîíîãðàôè÷åñêèõ äàííûõ ñ ðàñ-
ñ÷èòàííûìè èíòåðôåðåíöèîííûìè ôóíêöèÿìè â ðà-
áîòå [3] áûë ñäåëàí âûâîä î ðåàëèçàöèè ïîëèèêîñà-
ýäðè÷åñêîé ñòðóêòóðû â êëàñòåðàõ àðãîíà ñ ÷èñëîì
àòîìîâ ìåíåå 50, ÷òî ñîîòâåòñòâóåò ëèíåéíîìó ðàç-
ìåðó êëàñòåðà � 15 Å.

Ñ óâåëè÷åíèåì ÷èñëà àòîìîâ â äâîéíèêîâûõ êëà-
ñòåðàõ âîçðàñòàþò íàïðÿæåíèÿ, êîòîðûå îáóñëîâëè-
âàþò ñíèæåíèå ïëîòíîñòè ïîâåðõíîñòíûõ àòîìîâ è
âûçûâàþò íåñòàáèëüíîñòü ïîëèèêîñàýäðè÷åñêîé
ñòðóêòóðû. Ñîãëàñíî ðàñ÷åòàì, ìàêñèìèçàöèÿ ïëîò-
íîñòè ïîâåðõíîñòíûõ àòîìîâ â êëàñòåðàõ, ñîäåð-
æàùèõ íåñêîëüêî ñîòåí àòîìîâ, äîñòèãàåòñÿ â ìíî-
ãîñëîéíîì èêîñàýäðå, ãäå îñè ïÿòîãî ïîðÿäêà
ïðîíèçûâàþò âñå îáðàçîâàíèå. Ôàêòè÷åñêè ðå÷ü
èäåò îá óïîðÿäî÷åííîé ñèñòåìå âëîæåííûõ äðóã â
äðóãà èêîñàýäðîâ, ãäå îáùåå ÷èñëî àòîìîâ ìîæåò
äîñòèãàòü òûñÿ÷è.
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Äî íàñòîÿùåãî âðåìåíè ñ÷èòàëîñü, ÷òî ïåðåõîä îò
àìîðôíîé ê ìíîãîñëîéíîé èêîñàýäðè÷åñêîé ñòðóê-
òóðå ðåàëèçóåòñÿ íà ðàííèõ ñòàäèÿõ ðîñòà êëàñòåðà,
êîãäà åãî ðàçìåðû íå ïðåâûøàþò íåñêîëüêî äåñÿò-
êîâ àòîìîâ. Ðàçìåðíûé èíòåðâàë ïåðåõîäà äåòàëüíî
íå èññëåäîâàëñÿ èç-çà ìåòîäè÷åñêèõ ñëîæíîñòåé îï-
ðåäåëåíèÿ ðàçìåðîâ êëàñòåðîâ.

Â íàñòîÿùåì ñîîáùåíèè ïðåäñòàâëåíû ðåçóëüòà-
òû èññëåäîâàíèÿ ñòðóêòóðû ñâîáîäíûõ êëàñòåðîâ
àðãîíà â ðåæèìå èõ ãîìîãåííîãî çàðîäûøåîáðàçîâà-
íèÿ. Ýêñïåðèìåíòû ïðîâåäåíû íà óñòàíîâêå, ñî-
ñòîÿùåé èç ýëåêòðîíîãðàôà, ãåíåðàòîðà ñâåðõçâóêî-
âîãî êëàñòåðíîãî ïó÷êà è îõëàæäàåìîãî æèäêèì
âîäîðîäîì êîíäåíñàöèîííîãî íàñîñà äëÿ îòêà÷êè
ãàçà ñòðóè. Äåòàëüíîå îïèñàíèå âñåé óñòàíîâêè
ïðåäñòàâëåíî â [4]. Ñðåäíèé ðàçìåð êëàñòåðîâ N èç-
ìåíÿëñÿ ïóòåì âàðüèðîâàíèÿ äàâëåíèÿ ãàçà P0 è åãî
òåìïåðàòóðû T0 íà âõîäå â ñâåðõçâóêîâîå ñîïëî. Ìè-
íèìàëüíîå çíà÷åíèå T0 ñîñòàâëÿëî 100 Ê. Ñëåäóåò
îòìåòèòü, ÷òî ñòîëü íèçêóþ òåìïåðàòóðó ñîïëà ðà-
íåå â ýëåêòðîíîãðàôè÷åñêèõ èññëåäîâàíèÿõ êëà-
ñòåðíûõ ïó÷êîâ íå èñïîëüçîâàëè. Çíà÷åíèå N â
ñëó÷àå T0 = const çàäàâàëîñü âåëè÷èíîé P0, èçìå-
íÿâøåéñÿ äî 0,2 ÌÏà. Äëÿ èñêëþ÷åíèÿ ãåòåðîãåííîãî
çàðîäûøåîáðàçîâàíèÿ â óñòàíîâêå ñîçäàâàëè âûñîêèé
íà÷àëüíûé âàêóóì (� 10–7 ìì ðò. ñò.). Ñïîñîá îïðåäå-
ëåíèÿ ñðåäíåãî ðàçìåðà êëàñòåðîâ ïîäðîáíî îïèñàí â
íàøåé ðàáîòå [5]. Îáëàñòü äèôðàêöèè áûëà óäàëåíà
îò ñðåçà ñîïëà íà ðàññòîÿíèå îêîëî 100 ìì, ãäå òåìïå-
ðàòóðà êëàñòåðîâ äîñòèãëà ïîñòîÿííîé âåëè÷èíû
Ò = (38 ± 5) Ê.

Äëÿ óâåëè÷åíèÿ íàáîðà äàííûõ çà âðåìÿ îäíîãî
ýêñïåðèìåíòà ôîòîãðàôè÷åñêè ðåãèñòðèðîâàëè
äèôðàêöèîííûå êàðòèíû âïëîòü äî çíà÷åíèé âåê-
òîðà äèôðàêöèè s � 5Å

–1. Èñêëþ÷åíèå ôîíîâîé
ñîñòàâëÿþùåé ýëåêòðîíîãðàìì ïðîâîäèëè ïî ìå-
òîäèêå, îïèñàííîé â [5].

Ðåçóëüòàòû ïðîâåäåííûõ èññëåäîâàíèé äëÿ
N � 1500 àòîìîâ/êëàñòåð èëëþñòðèðóåò ðèñ. 1.
Êðèâàÿ 1 ïðåäñòàâëÿåò äåíñèòîãðàììó îò êëàñòåðîâ,
ñðåäíèé ðàçìåð êîòîðûõ ñîñòàâëÿåò ïðèìåðíî
800 àòîìîâ/êëàñòåð. Äàæå â ñëó÷àå ìàêñèìàëüíî
âîçìîæíîé îøèáêè â îöåíêå N íàáëþäàåìàÿ äèô-
ðàêöèîííàÿ êàðòèíà îòíîñèòñÿ ê àòîìíûì àãðåãàöè-
ÿì, ñîäåðæàùèì íå ìåíåå 500–600 àòîìîâ/êëàñòåð.
Õàðàêòåðíîé îñîáåííîñòüþ â ýòîì ñëó÷àå ÿâëÿåòñÿ
ïðèñóòñòâèå íà äåíñèòîãðàììå, âìåñòî îòäåëüíûõ äè-
ôðàêöèîííûõ ïèêîâ, äâóõ ÷åòêî âûðàæåííûõ «ãà-
ëî». Ïðèâåäåííîå íà ðèñóíêå ðàñïðåäåëåíèå èíòåí-
ñèâíîñòè (êðèâàÿ 1) òèïè÷íî äëÿ æèäêîãî èëè
àìîðôíîãî ñîñòîÿíèé îäíîàòîìíûõ âåùåñòâ, â ÷àñò-
íîñòè ìåòàëëîâ ñ ÃÖÊ ðåøåòêîé [6]. Òàê, îòíîøåíèå
ïîëîæåíèÿ âòîðîãî «ãàëî» s2 ê ïîëîæåíèþ ïåðâîãî
s1 ðàâíÿåòñÿ 1,7 è ñîâïàäàåò ñî çíà÷åíèåì ýòîé âåëè-
÷èíû äëÿ ÃÖÊ ìåòàëëîâ â àìîðôíîì ñîñòîÿíèè, à
âûñîòà ïåðâîãî «ãàëî» H1 ïðèìåðíî â 2 ðàçà ïðåâû-
øàåò âûñîòó âòîðîãî H2, ÷òî òàêæå õàðàêòåðíî äëÿ
àìîðôíîãî ñîñòîÿíèÿ.

Òàêèì îáðàçîì, íå âîçíèêàåò íèêàêèõ ñîìíåíèé,
÷òî íàáëþäàåìàÿ äèôðàêöèîííàÿ êàðòèíà îáóñëîâ-
ëåíà àìîðôíîé ñòðóêòóðîé êëàñòåðîâ.

Íà ðèñóíêå òàêæå ïðåäñòàâëåíî ðàñïðåäåëåíèå
èíòåíñèâíîñòè ýëåêòðîíîâ, äèôðàãèðîâàííûõ íà
êëàñòåðíûõ ïó÷êàõ ñ N � 1350 àòîìîâ/êëàñòåð
(êðèâàÿ 2). Â ýòîì ñëó÷àå êðèâàÿ èíòåíñèâíîñòè
òèïè÷íà äëÿ ìíîãîñëîéíîé èêîñàýäðè÷åñêîé ñòðóê-
òóðû [5]. Îá ýòîì ñâèäåòåëüñòâóåò àíîìàëüíî áîëü-
øàÿ âûñîòà ïåðâîãî ìàêñèìóìà, ïðèñóòñòâèå íà
íåì èçãèáà â îáëàñòè s = 2,25 Å

–1, à òàêæå íåõàðàê-
òåðíàÿ äëÿ êóáè÷åñêîé ôàçû ìàëàÿ âûñîòà ïèêîâ,
ðàñïîëîæåííûõ â îáëàñòè ÃÖÊ ìàêñèìóìîâ (220)
è (311). Êðîìå òîãî, ôîðìà ïèêîâ õîðîøî àïïðîê-
ñèìèðóåòñÿ ôóíêöèåé Ëîðåíöà, ÷òî, êàê áûëî ðà-
íåå íàìè ïîêàçàíî â [5], õàðàêòåðíî äëÿ èêîñàýä-
ðè÷åñêîé ñòðóêòóðû.

Òàêèì îáðàçîì, ýêñïåðèìåíòàëüíî âïåðâûå îáíà-
ðóæåíî: ñóùåñòâîâàíèå àìîðôíîé (ïîëèèêîñàýäðè-
÷åñêîé) ôàçû â êðóïíûõ êëàñòåðàõ ñ ÷èñëîì àòîìîâ
(600–800 àòîìîâ/êëàñòåð), ÷òî äëÿ Ar ñîîòâåòñòâóåò
ëèíåéíîìó ðàçìåðó àãðåãàöèè 30–35 Å; ïåðåõîä ïî-
ëèèêîñàýäðè÷åñêàÿ (àìîðôíàÿ)—ìíîãîñëîéíàÿ èêî-
ñàýäðè÷åñêàÿ (óïîðÿäî÷åííàÿ) ôàçà ðåàëèçóåòñÿ â
áîëüøèõ êëàñòåðàõ â äîñòàòî÷íî óçêîì èíòåðâàëå èõ
ðàçìåðîâ.

Ïîëó÷åííûå ðåçóëüòàòû ìîãóò ñòàòü ïðåäìåòîì
òåîðåòè÷åñêîãî ðàññìîòðåíèÿ ìåõàíèçìîâ îáðàçî-
âàíèÿ è óñòîé÷èâîñòè áîëüøèõ ïîëèèêîñàýäðè-
÷åñêèõ àãðåãàöèé. Âîçìîæíî, òàêèå àãðåãàöèè
ÿâëÿþòñÿ íàáîðîì íåáîëüøèõ äâîéíèêîâûõ èêî-
ñàýäðè÷åñêèõ êîìïëåêñîâ. Êðîìå òîãî, ïðåäñòàâëÿ-
åò èíòåðåñ âûÿñíåíèå ôàêòîðîâ, ñòèìóëèðóþùèõ

Ðàçìåðíûå ñòðóêòóðíûå ïðåâðàùåíèÿ â êëàñòåðàõ àðãîíà ñ îñüþ ñèììåòðèè ïÿòîãî ïîðÿäêà
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Äåíñèòîãðàììû îò ñâîáîäíûõ êëàñòåðîâ Ar ñ ðàçëè÷íûì
N , àòîìîâ/êëàñòåð: 800 (1); 1350 (2).



äîñòàòî÷íî ðåçêèé ïåðåõîä íåóïîðÿäî÷åííàÿ—óïî-
ðÿäî÷åííàÿ ôàçà â ñèñòåìàõ ñ îñüþ ñèììåòðèè ïÿ-
òîãî ïîðÿäêà.
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Size induced structure transformations
in five-fold symmetry axis clusters of argon

O.G. Danylchenko, S.I. Kovalenko,
and V.N. Samovarov

The structure of free argon clusters in mean
size range N � 600–1500 atoms per cluster is stud-
ied by electron-diffraction technique. For the first
time existence of amorphous (polyicosahedral)
phase in large clusters consisting of N � 600–800
atoms per cluster is revealed for inert gas. It is
shown that transition in multilayered icosahedral
(ordered) phase takes place under increasing the
number of atoms in narrow range of cluster sizes.
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