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为了产生大尺度氘团簇用于与强激光相互作用研究，研制了低温高背压团簇源 ,利用瑞利散射法对团簇尺度

与气体背压相关性和团簇的形成演变过程进行了研究 ,得到团簇尺度 !- 随背压的指数变化关系为 !-""#.+(
’ ，当

气体温度为 +’ /，背压 "’ 为 $+ 0 !’* 12 时，氘团簇尺度 !-##&"’，并得到了团簇尺度随时间变化的特性曲线 ,这些

结果对分析激光与团簇相互作用过程，优化激光打团簇靶时间有重要意义 ,

关键词：氘团簇，团簇源，瑞利散射，激光与团簇相互作用

!"##："&$’，*#*’3，*#$’4

!国家自然科学基金重点项目（批准号：!’*"*’"’）资助的课题 ,

% 通讯联系人 , 567289：9:;+!!<7289 , =-, ->8>?;, >@A

! . 引 言

团簇研究已经有几十年的历史，由于团簇为分

子动力学和低温凝聚效应研究提供了强有力的技术

手段，一直以来都是人们非常感兴趣的课题 , 近年

来，随着啁啾脉冲放大技术的发展，脉冲激光的峰值

功率已经达到 !’!* BC-7# 以上［!，#］,当作用物质由单

体分子变为团簇时，强激光与物质相互作用会产生

一系列奇特的现象，如有很高的激光吸收效率、产生

的等离子体具有高得多的温度且包含更多高电荷态

及更高能量的离子等，这引起了人们的极大兴趣 ,实
验上已观察到能量达 !’" @D 的电子、能量达 !’& @D
的离子以及能量在 !’" @D 量级的 E 射线辐射［!，"，$］，

并在强激光辐照氘团簇实验中测量到了一定产额中

子［$］,对这些现象进行深入研究，有可能开发出具有

重要应用价值的无碎屑高能量转换效率软 E 射线

源、内壳层粒子数反转机制 E 射线激光及台式高效

中子源等 ,
强激光与团簇相互作用过程非常复杂，取决于

激光参数、团簇源的特性以及激光束在团簇介质中

的传输和聚焦状况等因素，团簇尺度、密度等因素对

分析激光与团簇相互作用过程有重要意义 ,用于相

互作用实验的团簇源一般采用超声绝热膨胀法制

备 ,形成团簇的尺度由气体初速度、压力、喷嘴的几

何形状以及气体原子间结合力等因素决定，是一个

复杂的流体动力学问题，至今还没有一种严格的理

论可以精确地定量描述团簇的形成机理 ,目前常用

F2G@>2 的经验公式［*，&］来描述团簇尺度，但由于团簇

形成过程的极端复杂性，相似设计的阀门只要有一

些细微差别，其产生的团簇都可能存在巨大差异 ,
F2G@>2 等［*，&］的经验理论在定性分析团簇的形成过

程时有很好的指导作用，但在对特定团簇源进行定

量计算时却不够详尽准确，更准确可靠的方法是对

所用团簇源进行细致的实验研究，从而了解其特性 ,
本工作对用于与强激光相互作用实验的低温高背压

团簇源特性进行了研究 ,采用瑞利散射法测量氘团

簇尺度，得到了团簇尺度与背压的关系，测定了团簇

尺度随时间变化的特性曲线，分析了影响团簇尺度

的相关因素 ,这些结果对分析激光与团簇相互作用

过程，优化激光打团簇靶时间具有重要意义，同时也

加深了对团簇形成机制的认识 ,
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!" 团簇源系统

当超高压气体经超声喷嘴进入真空室时，由于

绝热膨胀，气体原子的平均动能转化为定向动能，使

气体温度急剧下降，从而使室温下相互作用微弱的

原子或分子冷却并凝聚成核形成团簇 #这就是超声

绝热膨胀法的原理 # $%&’(% 和 )*’+,［-］对原子团簇的

产生过程进行了系统研究，发现气体喷流中团簇开

始形成以及团簇尺度变化可用一个经验参数来描

述，习惯上称为 $%&’(% 参数，由下式给出：

!! . ! " /,%(( )" 0"12

#!"!3
0

$0 # （4）

这里 " 为喷嘴喉直径（单位为 55）；"为喷流膨胀

半角，对于声速喷嘴" . 627，对于超声速喷嘴" 8
627，对于锥型（9:(;9）喷嘴"为喷嘴的半角；$0 为气

体背压（单位为 40! <%）；#0 为初始气体温度（单位为

=）；! 为与键形成有关的常数，表 4 列出了一些气体

的 ! 值［-—3］#

表 4 不同气体的 ! 值

气体 $! >! ?! )! @)! ?’ A+ =+ B’

! 416 414 2!1 4600 C--0 412 4-20 !130 2200

通常!的临界值!! D 400（不同 ! 值的气体此

临界值略有不同，! 值较大的气体此临界值也相应

大一些）时，气体喷流的大部分聚集成团簇 #假设单

体原子 400E 结合成团簇，团簇尺度 %9 与#的比例

关系为 %9"!!!"0—!"2，则团簇密度 &9 . &0 /%9，其中

&0 为单体原子密度 #根据 F%+&’G 等［40］的实验结果，

>:*:GH 等［44］拟合得出，当 20 8 %9 8 406 时，

%9 # !"2 I 40J6!!4"32 # （!）

一般情况下，原子序数 ’ 大的气体（如氩气、氪

气、氙气）的参数 ! 比较大，相对容易形成团簇；原

子序数 ’ 小的气体（如氘气、氢气等）参数 ! 比较

小，需要降低喷流的初始温度 #0 或者升高气体背

压 $0 才能形成团簇 # 由（4），（!）式可知，氘在常温

下难以形成大尺度团簇，必须采用低温系统制备大

尺度氘团簇 #低温系统相对常温系统更为复杂：不仅

多了低温冷却部分，而且低温环境（ J 4K0 L左右）

对设备耐高压能力和机械性能要求更高 #本实验设

计的低温高背压团簇制备系统主要有进气装置、冷

却装置、阀门、喷嘴和位置调整装置五部分组成 #其
中最关键的是冷却装置、阀门和喷嘴，它们直接关系

到是否能正常产生团簇 #冷却装置结构简单，冷却包

是一个中间被掏空的圆柱体，内部中空，由两根管子

与外部相连，冷却物质（本实验中采用液氮）由下端

的管子进入，从上端的管子溢出 #系统温度控制非常

关键，本实验中采用热电阻温度计监测储气室温度，

并参照气压计读数：当外部未冷却气体进入储气室

时，温度下降，气压随之下降，根据 $( /# 为常数，当

气压计读数稳定时，说明气体已经达到液氮沸点温

度 #冷却包中间被掏空的部分用来放置阀门 #本实验

采用的阀门是中国科学院上海光学精密机械研究所

研制的电磁阀门，其横截面如图 4 所示 #锥形（9:(;9）
喷嘴在储气室的最前端，与阀门的接触面采用低温

下密封性能良好的铟密封 #喷嘴进气端（即喷嘴喉）

直径为 0"2 55，出气端直径为 !"K 55，总长 !455，喷

嘴锥角为 C7#冷却装置和电磁阀门等一起置于直径为

60 95、高为 6! 95 的圆柱形真空靶室中 #

图 4 电磁阀门横截面简图

C" 团簇特性测量实验系统

测量团簇尺度有电子衍射、电子碰撞、轻原子散

射、光散射以及质谱分析等方法 #对于大尺度团簇，

要精确测量其尺度是非常困难的 #瑞利散射法是光

散射法，其优点是实验易行，对于团簇是非破坏性

的，所以我们选用该方法测量团簇尺度 #利用这种方

法，M’NN 等［K］测量了尺度在 420—6000 的氩团簇，他

们认为用瑞利散射法可测量的团簇尺度范围为［K］

%9 . 420—!"6 I 40- #假设观察到来自团簇喷流的光

散射信号强度超过本底水平时，团簇尺度为［6，3］%9

#400；同时假设团簇密度与气体背压的关系已知，

则可根据散射信号强度与背压的比例关系估计团簇

尺度 #
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!"#" 瑞利散射法测定团簇尺度原理

一般团簇的尺度小于可见光的波长，与探测光

相互作用发生的散射光属于瑞利散射范围内 !假设

波长为!的激光入射团簇束发生瑞利散射，其散射

光强度 ! 表示为

! """（!）###$， （$）

式中的 "（!）是入射光的强度，$ 为散射体积，"为

测量效率，"与探测系统的位置、光电倍增管的灵敏

度等因素有关 !实验中涉及的大尺度团簇 %# 在 %&$

量级，最小不低于 %&’ !团簇几何结构研究的相关结

果表明，大团簇为多层二十面体或立方结构（#()*#
+,-(#,-.）!在团簇尺度很大的情况下，这两种结构与

球形的差别可以忽略 !另外，瑞利散射要求散射体尺

度小于光波波长，实验中探针光波长为 /$’ 01，团簇

的线度一般不大于 %& 01，远远小于探针光波长，所

以我们可以假设团簇呈球体状，并不影响测量结果 !
团簇半径 & 正比于 %%2$

# ，散射截面#和团簇半径 &
的关系式可以表示为

# " %’3!/ &4

$!5
’’ 6 %
’’ 7( )’

!
%’3!/ %’

#

$!5
’’ 6 %
’’ 7( )’ ， （5）

式中!为散射光波长，’ 为团簇介质的折射率 !因此

! !
%’

#

!5 ## !

由于

## " #& 2%#，

进而可得

! ! #& %# !
形成团簇前单体密度 #& 与背压 (& 成正比：#&!
(&，故

! ! %# (& ! （/）

这里 ! 为测得的散射信号强度 !通过测量不同背压

下的散射信号强度 !，选择合适背压下的散射信号

定标，可得团簇尺度的相对值，即

%#%

%#’
!

(&%

(&’

!%

!’
! （4）

理论上，由 89:.09 参数知 %#! (’—’;/
& ，因此散射信

号强度与背压关系为

! ! ($—$;/
& ! （<）

!"$" 实验装置

瑞利散射法测量团簇尺度实验布局如图 ’ 所

示 !该系统主要分为三个部分：光路调整部分，测量

部分，杂散光消除部分 !探针光从激光器射出，经凸

透镜聚焦于喷嘴下方 ’—$ 11 处的 ) 点 !探针光平

行于准直管入射进靶室，并且通过相对的光子陷阱 !
探针光通过 )，*，+ 三点，*，+ 分别为准直管和光

子陷阱入口端截面圆心 !准直管的前端放置一滤波

带通片，起减小杂散光的作用 !采用 =>?@4& 型光电

倍增管在与入射探针光垂直（与入射探针光呈 A&B夹
角）方向收集散射光信号，光电倍增管的输出信号用

示波器来记录 !

图 ’ 瑞利散射法实验布局

为了协调激光器和电磁阀门的工作时间，采用

了如图 $ 所示的脉冲信号同步控制系统 !该系统先

后发出两路脉冲信号，一路驱动电磁阀门开关喷射

气体；另一路直接触发激光器 !改变激光器与阀门触

发信号的时间间隔，即相对延迟时间",，可获得团

簇整个形成演变过程的图景 !

图 $ 同步控制系统流程图

5; 测量结果及讨论

实验过程中持续加注液氮，使团簇源系统温度

维持在 3& C 左右 !探针光为一束二倍频 DE：FG= 激

光（波长为 /$’ 01），输出能量约为 %& 1H，脉冲宽度

约为 %& 0+! 探针光经透镜聚焦在离喷嘴中心下方
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!—" ##处（实验的测量点）$真空靶室真空度约为 %
& ’() " *+，阀门驱动脉冲宽度 ! , ’-!". #/$

!"#" 本底测量

本底是在气阀不喷气的情况下测量，光电倍增

管或激光器的工作电压不同，本底也不同 $当光电倍

增管和激光器的工作电压分别为 ’0(( 和 1.( 2 时，

由示波器测得本底读数约为 .%( #2，多次测量结果

显示信号波动范围保持在 .((—%(( #2 区间内 $ 当

光电倍增管和激光器的工作电压分别为 ’.(( 和

03( 2时，测得本底约为 ’’( #2，多次测量结果显示

信号波动范围保持在 3(—’!( #2 区间内 $

!"$" 团簇尺度随背景压强的变化关系

调节光电倍增管和激光器的工作电压分别为

’0(( 和 1.( 2，固定探测激光脉冲与电磁阀门开阀

触发信号之间的时间间隔，即相对延迟时间!! ,
’( #/，将气体背压由 %( & ’(% *+ 依次降低，测量瑞

利散射信号强度，得到散射信号强度 " 随背压 #(

（’!-3 & ’(%—.3-( & ’(% *+）的变化关系如图 . 所示 $

图 . 散射信号强度随背压的变化关系

在不同的气体背压下，氘团簇的尺度存在明显

差异 $当背压 #( , ’"-1 & ’(% *+ 时，团簇的瑞利散射

信号强度开始超过本底，达 00( #2，表明氘团簇已

经形成 $拟合 " 与 #( 的关系，得到氘团簇的散射信

号强度随背压 #( 呈 "! #"-34
( 增强（理论值为 "!

#"-(—"-%
( ），如图 . 中平滑曲线所示 $当背压增大到 .3

& ’(% *+ 时，散射信号强度上升到 ’4-3 2$本实验定

标采用 567#689 的假设［’!］，即假定散射信号强度超过

本底时团簇平均尺度为 $: , ’(( $假设 #( , ’"-1 &
’(% *+ 时 $: , ’(( $依照（0）式计算并对实验数据进

行拟合，进一步推导团簇尺度与背压的关系为 $:!
#!-34

( （理论值 $:! #!-(—!-%
( ），如图 % 所示 $ 这基本符

合 ;+<9=+ 的经验公式 $:!!"!-(—!-% $由（0）式可得，

当气体温度约为 3( >，背压 #( , .3 & ’(% *+ 时，氘团

簇尺度 $:#!0"( $在我们将要进行的强激光与氘团

簇相互作用实验中，产生聚变中子是一大实验目标，

为使团簇库仑爆炸后产生的大多数氘核具有足以发

生氘?氘 聚 变 核 反 应 的 动 能，团 簇 的 半 径 应 达 到

’( =#［’"—’0］，对应 $:#’(. $据本实验所得结果推算，

当气体温度为 3( > 时，背压必须升高到 1% & ’(% *+
才能得到 ’(. 量级的氘团簇；结合（!）式可得，在背

压为 %( & ’(% *+ 时，温度必须降低到 %( > 才能产生

’(. 量级的氘团簇 $

图 % 团簇尺度随背压的变化关系

瑞利散射光强度为实验中直接测量到，与团簇

尺度直接相关，根据（0）式，由瑞利散射光强可得团

簇尺度 $团簇尺度误差由定标信号 "’（对应 $:’ ,
’((）和实测信号 "!（对应 $:! ）的误差合成 $ 散射光

强的误差主要来源于探针光光强误差 $
利用（!）式计算得到团簇尺度最大值为 $:#

’’"(（%( , 3( >，#( , .3 & ’(% *+）$实验测量值与理

论计算值比较有一定差异，原因如下：首先，瑞利散

射法测量团簇尺度缺乏准确的定标手段，得到的团

簇相对尺度与定标方法有很大关系，而 567#689 等［’!］

的定标方法又有很大的随意性，他们给出的团簇尺

度测量值误差为 @ "(A $再者，上述团簇尺度理论计

算公式是不同研究人员根据不同的实验数据拟合得

到的，公式千差万别，普适性不强 $因此，实验测得的

团簇尺度 $: 与由!" 计算所得的值会出现较大

差异 $
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!"#" 团簇形成演变过程

由于瑞利散射信号强度对应着团簇尺度，通过

测量散射信号强度随时间的变化，可以了解团簇的

形成和演化过程 !通过调节探测激光脉冲与电磁阀

门开阀触发信号之间的相对延迟时间!!，可测量团

簇生成过程中不同时刻的散射信号强度 !实验中，光

电倍增管和激光器的工作电压分别为 "#$$，%&$ ’，

固定激光脉冲相对脉冲信号源的延迟时间，通过改

变电磁阀门对脉冲信号源的延迟时间来测量不同

时刻散射信号强度，进而得到团簇喷流的时间特性

曲线 !

图 % 散射信号强度随相对延时的变化

图 % 显示的是当背压为 ($ ) "$* +, 时团簇喷流

的时间特性曲线 !!! - $ 时，信号发生器产生 ! -
"./(# 01 的触发脉冲 ! 当触发脉冲的下降沿启动阀

门后，氘气喷出并以超声速膨胀 ! 当相对延时!! -
/ 01时，散射信号强度明显增大，表明阀门打开，氘

团簇开始形成 !此后散射信号强度基本稳定略有增

长，直到!! - (&.* 01 时信号强度突然降低，表明团

簇尺度迅速减小，阀门关闭 !在!! - #—(& 01 期间，

散射信号强度基本保持在一个相对稳定的水平 !

以上给出的团簇时间特性曲线中，有几点需要

加以说明 !首先是散射信号的持续时间，虽然阀门的

驱动电流脉冲宽度只有 "./(# 01，但是散射信号持

续约 (2 01，说明阀门的实际开启时间约为 (2 01!这
是由于阀门的密封栓塞具有一定的惯性，当驱动电

流脉冲消失时，栓塞在其惯性作用下，继续原来的运

动方向，直到它在弹簧推动下重新把阀门关闭 !因此

阀门的实际开启时间取决于诸多因素，如驱动电流

的大小、阀门栓塞的质量和活动范围以及弹簧的弹

性系数等，还需要考虑到低温下设备机械性能的变

化：动作趋慢，反应时间趋长 !再者，图 % 中在!! -
#—(& 01 期间散射信号强度变化与文献［"/］报道的

结果有所不同 !这是由于本实验中采用了大储气室，

冷却气体量大，远超过阀门开启一次的喷气量；同时

螺线管通电时间（"./(# 01）相对阀门开启时间（约

为 (2 01）短得多，因此螺线管发热所引起的升温效

应影响减小，从而使后半段散射信号强度没有明显

减弱 !另外，因为激光器工作电压的波动，加上系统

的涨落，导致在!! - #—(& 01 期间散射信号强度上

下浮动 !事实上，超声绝热膨胀法团簇的形成演变与

阀门的设计密切相关，得到的结论更多是给定阀门

或者是给定喷流的特性 !

* . 结 论

本工作对用于强激光与团簇相互作用的氘团簇

尺度进行了诊断，采用瑞利散射法测量氘团簇尺度，

得到了团簇尺度与背压的关系，测定了团簇尺度随

时间变化的特性曲线 !此结果对分析激光与团簇相

互作用过程，优化激光打团簇靶时间有重要意义 !然
而，团簇尺度的精确测量是非常困难的，实验和相关

理论都需要进一步完善 !在下阶段实验中，将进一步

提高系统真空度到 "$3 # +,，并对激光参数进行同步

监测，以期得到更好的实验结果 !
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