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≯2 7 。【 铝硫二元团簇的组分及其光解规律 
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关键词I匾 越 定 苎驾 敫 狱 已 、 
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硫与金属元素所形成的二元团簇具有很多重要的特性 J，已受到人们的普遍重视．用 

激光一串级飞行时问质谱仪 J，我们曾研究了硫与过渡金属钽、铁等的二元团簇 Ⅷ ．最近 

我们选取主族金属元素铝，研究了铝硫团簇的形成及其光解，实验结果表明，与龃硫或铁硫 t 

团簇相比，铝硫团簇无论在其组份构成还是在其光解方面，都表现出鲜明的特有规律性． 

实验的主要参数如下：溅射用激光为Nd：YAG二倍频，其输出强度控制在约 lO w·cm～， 

激光的重 复 频 率 10Hz样 品位于激光束的焦点附近，由焦距 ，=50cm的透镜调整典聚焦状 

态，样品由铝粉(含铝量不小于99 )与沉降硫磺(含硫量大于99 )按不同摩尔比例混合均匀后 

压片制成．图 l是铝粉和硫粉按l：5摩尔比例制成的样品所产生的团簇离子质谱 图，由 1000 

次激光脉冲累加平均得到．谱图突出显示出 一组较强的质谱峰，表明有一组铝硫团簇形成， 

质量标定表明，这组团簇的组分彼此都相差A】。Sa，其中最小的团簇是 A1。S：，最大 可标定出 

的团簇为A】e。s； ．由于送组团簇在组分上有这种规律性，故 可 用 通 武 (A】。 + S。 +。)+(n= 

l，2，⋯)来表示团簇的组成．图l中亦有其它的谱峰，最强的是A】 、s；和A]S：等． 

在与上述实验相同的条件下改变铝硫摩尔比例时，得到的铝硫坷1簇离子质谱分椎同样具 

有在组分上 (A】z +，S。 + ) 的特征规律，组分的增量仍是 A1 S。，所 ：同柏足当硫的 含 量 减 

少，例如铝稿摩尔比为l：l肘，谱峰的强度分布有所改变，较大的团簇 (火于 A】 。S ；)探 测 

不到，由团簇的组份得知，硫原子数大于铝原子数，因而在样品中硫含量大 ：铝含量对团簇的 

形成是有利的． 

从谱图的强度分布看，团簇Al s：和Al S 的强度较小，随团簇 喷量增大其强 度 逐 渐 增 

大，约由团簇A1z。S ；开始其强度又逐渐减小，一般来说，质谱的强度分布代表团簇结构的稳 

定性．团簇A】as：和A】sS；相比之下不如附近较大的团簇结构稳定．尤其值得注意的是， 随着 

增量AI。Sa的增加，在一定范围内团簇的稳定性也在增加，这一事实反映出铝硫团簇结构上的特 

点． 

利崩串缎飞行时间质谱仪的选质功能，我们选出一些团簇离子进行丁紫外光解．采用波 

长为248nm的激光进行光解，未探测到任何光解产物J当激光波长改用193ara时，产物离子 

出现，A17S。；~-I]AI。8s1；团簇 光解产物如下{ 
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田l A1。8：席子团簇离子的一缎飞行时问质谱 

Fig．1 The ma88 epec~rum of A1-s：cluster iona obtained fn e first s~age TOFMS 
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田2 (a)A1。 8|；曲光解 (b)Al。．8|；曲光解 

Fig i Pkotodiasocist~on of(4)AllI8 ：sad 

A1 。8 ； 

AI Sl；——}Al5S；十AI2S8 

A sl；—÷AITSJ +Al2S3 

AIllSl；—÷Al5S；+(Al2S3)3 

Al Sl；—÷A】BS；+(A】2S8)‘ 

— ÷Al7Sl；+(A】2s8)8 

图 2给出两个团簇Al S ：和AI S {的 

光解谱图．这些团簇光解的共同特点是， 

其碎片都是以Al。Sa为单元剥落的，这正是 

团簇在形成过程中以A】；Ss增加的 反过程． 

逸一事实又一次说明 团 簇 (A】2 +ISa +J) 

是个稳定结构．另外，由于只有用 193am 

波长的激光才能获得裂解产物，说明单元 

Al2sI的结合能在5oV以上． 

对团簇结构的直接认定是很困难的， 

但从质谱及其光解的结果确实可以获得某 

些重要的信息．Al2Sa的晶体结构虽早 已 

为人们所认定 ”】，从以上的实验 结 果 可 

以看出，用激光溅射方法获得 的 铝 硫 团 

簇，其结构可能与 Al s3晶体结构不同．以 

所得到的实验结果为依据，可以认为，用 

激光溅射方法所产生的这种铝硫团簇离子是以AIzS。为单元 结 合在 一 起 的．另 外 在 团 簇 
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AI ⋯ s； + 的组成上，除 了A】。 的单元外，还剩下一个铝和一个硫 原 子， 团 簇 离 子 的 

电荷可能在剩下的铝原子上，即成为 A1 一s，它在团簇中的位置尚无法确定． 

目前对这种团簇结构的研究仍在进行中． 
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A PRIM ARY STUDY FoR THE FoRM AT10N AND 

PHoT0DISSOCIAT10N oF ALUM INUM SULFIDE CLUSTER 10NS 

Shi Yang Zhang Nan Oao Zhen* Zhu Qihe Kong Fan an 

(Institute o／Chemistry，Chlaese Academia S~aiea I The 口 Key Laboratory 

o／Molecular Reaction Dynamics．Beljln9 100080) 

ABSTRACT 

Binary cluster ions consisted of aluminum and sulfur(A1 S：，n p to 63，m p 

to 94) are produced by laser ablation of a mixture of aluminum powder and sulfur 

powder． It WaS found that the formed cluster ions have a uniform increment of 

A1 2 S8 in the composition．The ph0t0di8g0ciati0n of the mass—selected cluster ions also 

show a simple dissociation channel by loss of(AI2S8)。0 =l or 3)．The structural 

leatures of the cluster ion8 have been disCUSSed． 

Key ords：Atomic cluster，Photolysis，Structural stability，Laser ablatio~ 
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