
暋暋文章编号:1007-4627(2007)01-0160-04

Ar原子内嵌对C60富勒烯碰撞的影响*
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摘暋要:基于半经验势的分子动力学模型,研究了相同能量下 C60+C60与 Ar@C60+Ar@C60的对

心碰撞后形成的富勒烯结构的不同。发现在相同的能量下,Ar@C60+Ar@C60形成的碰撞产物的

结构相比 C60+C60碰撞产物的结构有着明显的不同:前者形成“花生暠状的新富勒烯结构,后者形成

“哑铃暠状的双富勒烯结构。
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1暋引言

自1985年发现富勒烯以来,人们眼前展现出

一个新的物质世界,其代表是C60和C82等,它们都

具有独特的笼形结构[1—5]。D5h点群对称性的分子立

体构型,赋予了它们特殊的物理和化学性质。富勒

烯物质以其独特笼型结构和众多的双键为富勒烯科

学的发展提供了广阔的空间,许多新性质和新功能

吸引了材料科学家、化学家、核物理学家、理论物

理学家,甚至还有天文学家和生物学家等的兴趣。
它们的奇特性质也为材料科学、核科学、药物科学

及电子学等的发展开辟了广阔的前景。

暋暋到1991年,Hebard等人首次报道了 K3C60具

有超导性,超导临界温度Tc=18K[6],使富勒烯内

嵌物迅速成为研究的热点课题之一。稀有气体 Ne
和 He通过加热或高能碰撞引入到Cn笼中,亦可生

成 He@C56和 Ne@C60等[7]。许多笼内富勒烯及其

同分异构体已经被分离纯化出来,使得对它们的结

构性质和物化性质研究成为可能。例如,人们利用

同步X射线粉末衍射实验成功地研究了Sc@C82,

Sc2@C82和 Y@C82的笼内本质[8]。但人们研究的多

为笼内金属富勒烯,对笼内惰性气体富勒烯研究得

不多。而且,在过去很长的一段时间内,人们多是

对单独富勒烯的结构和稳定性进行研究。近年来,
随着科技的进步和实验水平的提高,人们可以进行

一些富勒烯碰撞的实验[9—14],为研究富勒烯及其衍

生物开辟了一个新的途径。所以现在越来越多的科

学家关注于富勒烯碰撞及其碰撞产物的结构与其稳

定性的研究。

暋暋本工作中,对 C60+C60,Ar@C60+Ar@C60在

相同入射能量下的对心碰撞进行了研究。发现在单

个碳原子入射动能为0.0125eV时,两种碰撞产物

的结构明显不同;Ar原子的存在使 Ar@C60 +
Ar@C60碰撞产物结合得更加紧凑,形成“花生暠状
的新富勒烯结构,不同于 C60+C60碰撞后形成的

“哑铃暠状双富勒烯结构。

2暋理论模型与计算方法

暋暋进行动力学计算时采用了半经验的模型势———

TLHT势[15]和人们所熟悉的 Lennard灢Jones(L灢J)
势。TLHT势考虑了碳原子之间的两体和三体相互

作用,而且原子间的相互作用力程较长,类似于

Brenner[16]和 Tersoff[17]势模型,它们都能够得到
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金刚石、石墨及一些碳富勒烯如 C60的正确结构和

结合能,在有关碳物质的模拟研究中得到广泛的使

用[18—20],所以我们利用它来描述富勒烯C60以及形

成的双富勒烯结构(C60)2。采用的另一个势模型是

L灢J势,它成功地描述了包括惰性气体分子间的作

用力在内的 VanderWaals作用力[21]。我们用它来

描述Ar原子与Ar原子之间以及Ar原子与C原子

之间的作用力。所以总势能可以表示为

E=ETLHT +EL灢J。

暋暋在本文的模拟中,富勒烯中的每一个原子都遵

守牛顿运动方程,采用了速度 Verlet算法。模拟的

步长为1fs,以保证总动量和能量的守恒。碰撞之

前,两个富勒烯相距40痄,以保证弹靶原子之间没

有相互作用(碳原子之间作用的截断半径为7痄)。
对每一次计算,碰撞参数均为0痄。模拟的总时间

均为20ps。

3暋结果和讨论

暋暋 本工作研究了相同能量下,两个 C60富勒烯的

对心碰撞以及两个中心内嵌 Ar原子 C60富勒烯的

对心碰撞。

暋暋图1给出了两种不同碰撞在不同时刻时的原子

快照。

图1 Ecm/u=0.0125eV时不同时刻的模拟快照

(a)C60+C60,(b)Ar@C60+Ar@C60。

暋暋从图中可以发现,由于碰撞时两个富勒烯的

(6暶6)键最先接触,而(6暶6)键又是C60的活性位,
所以两种碰撞总是先形成如图中6710fs时所示的

结构。C60+C60碰撞后形成的结构为“哑铃暠状的双

富勒烯结构,两个富勒烯之间由4个碳原子形成两

个碳碳键相连(见图1(a)),而 Ar@C60+Ar@C60

碰撞后形成的结构为“花生暠状,可以视为新的富勒

烯结构,原来的两个富勒烯之间的结构由4个六边

形环和2个八边形环组成(见图1(b))。由此可见,
尽管两种碰撞的入射能量相同,但形成的碰撞产物

的结构迥异,可见 Ar原子内嵌后对碰撞产物的结

构有重要影响。

暋暋内嵌原子富勒烯和替代掺杂富勒烯存在显著不

同,Ar@C60是C60笼内装有 Ar原子,Ar原子处于

C60的中心位置,而C60的笼直径为7.1痄,Ar原子

半径仅为1.54痄,富勒烯笼所起的作用更像一个

Ar原子捕获阱,所以在未发生碰撞时 Ar原子与富

勒烯笼之间的相互作用较小[22]。而当碰撞发生时,

Ar原子在富勒烯笼中心附近振荡,即使碰撞能量

较小,由于 Ar原子的尺寸效应,相比没有内嵌 Ar
原子的双富勒烯碰撞,更倾向于形成如图 2 中

10000fs时的结构的碰撞产物。根据图2,通过对

势 能Ep的分析,我们发现Ar原子内嵌使整个系

图2 在 Ecm/u=0.0125eV 时 C60 +C60 与Ar@C60 +

Ar@C60 势能Ep 随时间t的变化

统的势能更低一些;当两个富勒烯开始接触以后,

Ar@C60+Ar@C60的碰撞过程相比C60+C60碰撞势

能有一个较为明显的降低,而且从两个富勒烯开始

接触成键一直到11ps左右时,势能变化比较大,
反映出碰撞产物内部有较大的弛豫。结合图3,通

过对物理量Dcm的分析,在 Ar@C60+Ar@C60碰撞

中,从两个富勒烯开始接触成键一直到11ps左右

时,可以看出碰撞产物质心距的振荡相比,没有内
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嵌 Ar原子的富勒烯的碰撞要不规则,质心距变化

成纺锤状,这是由于富勒烯与富勒烯之间、富勒烯

与 Ar原子之间、Ar原子与 Ar原子之间3种相对

运动叠加造成的。Ar@C60+Ar@C60碰撞产物质心

距Dcm约为7.69痄,而C60+C60碰撞产物的质心距

Dcm约为9.31痄,两者相差1.62痄 左右。而当11
ps以后,随着碰撞产物的弛豫,结构逐渐稳定,势

能Ep 振荡幅度变小,而两个富勒烯的质心距变化

也变得规则起来。从图4可以看出,由于 Ar原子

的内嵌,温度振荡幅度较大,在11ps以后,随着碰

撞产物的弛豫,温度的涨落变小,最终稳定在630
K左右,而C60+C60碰撞后的温度稳定在150K左

右,相差了480K左右。可见由于 Ar原子的内嵌,
碰撞后体系内部的温度很高,相比没有内嵌 Ar原

子的碰撞产物稳定性要差一些。

图3 在 Ecm/u=0.0125eV 时 C60 +C60 与 Ar@C60 +

Ar@C60团簇质心距离Dcm随时间t的变化

图4 在 Ecm/u=0.0125eV 时 C60 +C60 与 Ar@C60 +

Ar@C60 系统温度T 随时间t的变化

4暋结论

暋暋 本文采用经典分子动力学模型,在单个碳原子

质心动能为0.0125eV 的情况下,对 C60+C60与

Ar@C60+Ar@C60两种对心碰撞进行了研究。通过

对碰撞过程中相关物理量变化的分析,发现 Ar原

子内嵌后对碰撞过程和碰撞产物结构有重要影响:

Ar@C60+Ar@C60碰撞中,在7—11ps,富勒烯与

富勒烯之间、富勒烯与Ar原子之间、Ar原子与Ar
原子之间3种运动存在明显的耦合,表现为两个富

勒烯质心距振荡的不规则,在11ps后趋于稳定,
而C60+C60碰撞中没有运动耦合现象;C60富勒烯碰

撞后可以形成“哑铃暠状双富勒烯结构,而内嵌 Ar
原子的富勒烯形成“花生暠状的新富勒烯结构。这种

新富勒烯结构与“哑铃暠状的双富勒烯结构相比,质

心距要小1.62痄 左右,体系的温度要高480K 左

右。

暋暋本工作对于通过人为控制富勒烯的生长制备新

型富勒烯,研究富勒烯及其衍生物的性质有指导意

义。在以后的工作中将进一步对 He,Ne和 Ar内

嵌其它富勒烯的碰撞进行研究,以期发现更多有意

义的物理信息。
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InfluencesofAtomAronAr@C60+Ar@C60Collisions*

ZHAOQiang1,2,ZHANGFeng灢shou1,2,3,# ,ZHOU Hong灢yu1,2

(1KeyLaboratoryofBeamTechnologyandMaterialModificationofMinistryofEducation,

InstituteofLowEnergyNuclearPhysics,BeijingNormalUniversity,Beijing100875,China;

2BeijingRadiationCenter,Beijing100875,China;

3CenterofTheoreticalNuclearPhysics,NationalLaboratoryofHeavyIonAcceleratorof
Lanzhou,Lanzhou730000,China)

Abstract:Asemi灢empericalmoleculardynamicsmodelwasdeveloped.ThecentralcollisionsofC60+C60

andAr@C60+Ar@C60atthesameincidentenergywereinvestigatedwithinthismodel.Thefullerenedi灢
merscouldbeformedbyaself灢assemblyofC60fullerene,andthenewfullerenestructurelike“peanut暠

couldbeformedbyaself灢assemblyofAr@C60.ItwasfoundthatatomArhadagreateffectonthecolli灢
sionofAr@C60+Ar@C60.
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