2020年辽宁省自然科学奖提名项目公示材料
项目名称：水合团簇及固相水合物的结构、稳定性和谱学特征研究
提名单位：大连理工大学
	一、提名意见:

水合团簇和固相气体水合物的结构、稳定性、谱学特征、物理化学性质、成核机理和赋存条件，是原子与分子物理学、物理化学、能源科学等多学科共同关注的热点科学问题，具有重要的基础科学价值和潜在的应用前景。本项目通过自主发展团簇结构预测方法，开展深入的分子间非共价相互作用的定标计算，并结合第一性原理热力学方法，建立了描述水合团簇和固相水合物的系统性理论方法，由此取得了一系列重要的科学发现，主要包括：提出水合团簇热力学稳定性判据，建立了水合团簇的初级生长成核模式和谱学特征；建立了固相水合物的稳定条件，并预测了一类新型低密度水合物。研究成果发表在Science Advances, Journal of Physical Chemistry本领域重要期刊，得到国内外同行的关注和认可，8篇代表作被累计他引166次，产生了积极的学术影响。对照省自然科学奖授奖条件，提名该项目为辽宁省自然科学奖 三 等奖。
 

	二、项目简介:
水合团簇，是指水分子包合气体分子所形成的笼形结构团簇，广泛存在于溶液、空气以及生物体中。由水合团簇组装形成的固相结构即气体水合物，是一种重要的储备能源。研究水合团簇及固相水合物的稳定结构、物理化学性质、成核成藏机理和赋存条件，不仅具有重要的基础科学意义，而且能够为水合物的开采提供理论参考。因此，函需在原子水平上建立水合团簇和水合物的微观结构、基本性质、谱学特征、相稳定性的完整物理图像。针对上述科学问题，本项目团队开发了团簇基态结构预测程序CGA，并结合第一性原理热力学，建立了适用于水合团簇及固相水合物的系统理论计算方法，取得了如下的科学发现：
一、发展了适用于水合团簇体系的结构搜索程序，确立了分子间非共价相互作用准确描述的理论计算方法。针对分子团簇势能面比较平坦而不利于结构搜索的困难，发展了针对水合团簇氢键体系的调节氢键变异操作，准确预测了水合团簇的基态构型；开展了高精度的定标计算，筛选出描述水合团簇体系中非共价键相互作用合理方案。应邀为Molecular Simulation杂志撰写综述，为国际同行选取适当的计算方法描述分子间非共价相互作用提供了重要的参考和借鉴。著名计算物理学家M. Parrinello教授（欧洲科学院院士、美国科学院外籍院士）在叶蜡石脱水的量子分子动力学模拟中，引用并参考我们的工作选取泛函。
二、提出了水合团簇热力学稳定性判据，建立了水合团簇的初级生长成核模式和谱学特征。对比考察了水合团簇稳态和亚稳态结构的热力学稳定性，明确了团簇结构特征与稳定性随水分子数量与客体分子种类的变化规律，推测出水合团簇的连续生长机理；给出了水合团簇生长过程中实时的谱学变化规律。日本著名天然气水合物专家Ryo Ohmura教授、印度国家科学院院士J. Sangwai教授引用并参考了我们的工作。
三、建立了固相水合物的稳定条件，并预测了新型低密度水合物。基于水合团簇的研究基础，建立了典型的甲烷、乙烷和丙烷水合物不同占据状态的化学势相图；提出采用大尺寸水笼团簇构造低密度水合物的新思路，发现了水分子能够形成一种新的立方结构，将其命名为s-III型笼形冰相（或III型水合物）。成果发表后，引起了科技媒体和国际同行的广泛关注和高度评价。Daily Mail、Science Daily、Phys.Org、TechTimes、iFLScience等以“科学家发现新的冰相有可能揭示水在其他行星上的线索”、“新形式的冻结水—最新研究描述了可能的第18种已知冰相”、“科学家发现最低记录的新型冰”等为题纷纷进行报道。
本项目的研究成果发表在重要国际期刊和本领域主流期刊如Science Advances、Journal of Physical Chemistry等，得到同行的引用和关注，8篇代表作累计他引166次，最高单篇他引73次，在国内外学术会议上做邀请报告10余次。本项目的科学发现，从原子分子水平上加深了对水合团簇及水合物中分子间相互作用、基础物性、成核机理、谱学特征的理解，为水合物在能源、环境等领域的应用提供了有价值的基础理论指导。


三、代表性论文专著目录(不超过8篇)
	序号
	论文专著
名称/刊名
/作者
	年卷页码
（xx年xx卷xx页）
	发表时间年月 日
	通讯作者
(含共同)
	第一作者
(含共同)
	国内作者
	他引总次数
	检索数据库
	论文署名单位是否包含国外单位

	1
	Nonstandard cages in the formation process of methane clathrate: Stability, structure, and spectroscopic implications from first-principles/ Journal of Chemical Physics/唐玲丽，苏艳，刘源，赵纪军，邱瑞峰
	2012年136卷 224508页
	2012年6月13日
	赵纪军
	唐玲丽
	唐玲丽，苏艳，刘源，赵纪军，邱瑞峰
	9
	Web of Science
	否

	2
	Appropriate Description of Intermolecular Interactions in the Methane Hydrates: An Assessment of DFT Methods/ Journal of Computational Chemistry/刘源，赵纪军，李锋钰，陈中方
	2013年34卷121页
	2013年1月15日
	赵纪军，陈中方
	刘源
	刘源，赵纪军，李锋钰
	73
	Web of Science
	是

	3
	Storage Capacity and Vibration Frequencies of Guest Molecules in CH4 and CO2 Hydrates by First-Principles Calculations/The Journal of Physical Chemistry A/曹潇潇，苏艳，刘源，赵纪军，刘昌岭
	2013年118卷215页
	2013年1月9日
	苏艳
	曹潇潇
	曹潇潇，苏艳，刘源，赵纪军，刘昌岭
	21
	Web of Science
	否

	4
	Stability and Vibrations of Guest Molecules in the Type II Clathrate Hydrate: A First-Principles Study of Solid Phase /The Journal of Physical Chemistry A/曹潇潇，苏艳，赵纪军
	2013年119卷7063页
	2015年6月14日
	苏艳
	曹潇潇
	曹潇潇，苏艳，赵纪军
	8
	Web of Science
	否

	5
	Comprehensive genetic algorithm for ab initio global optimisation of clusters/Molecular Simulation/赵纪军，石瑞丽，赛琳伟，苏艳
	2016年42卷809页
	2016年4月4日
	赵纪军，赛琳伟
	赵纪军
	赵纪军，石瑞丽，赛琳伟，苏艳
	13
	Web of Science
	否

	6
	Phase diagrams for clathrate hydrates of methane, ethane, and propane from first-principles thermodynamics/

Physical Chemistry Chemical Physics/
曹潇潇，黄盈盈，李文波，郑朝阳，蒋雪，苏艳，赵纪军，刘昌岭
	2016年18卷3272页
	2016年1月28日
	苏艳
	曹潇潇
	曹潇潇，黄盈盈，李文波，郑朝阳，蒋雪，苏艳，赵纪军，刘昌岭
	5
	Web of Science
	否

	7
	A new phase diagram of water under negative pressure: The rise of the lowest-density clathrate s-III/Science Advances/

黄盈盈，朱重钦，王路，曹潇潇，苏艳，蒋雪，孟胜，赵纪军，曾晓成
	2016年2卷e1501010页
	2016年2月12日
	黄盈盈
	赵纪军，曾晓成
	黄盈盈，王路，曹潇潇，苏艳，蒋雪，孟胜，赵纪军
	31
	Web of Science
	是

	8
	Which Density Functional Should Be Used to Describe Protonated Water Clusters?/ The Journal of Physical Chemistry A/石瑞丽，黄晓明，苏艳，吕海港，李思殿，唐玲丽，赵纪军
	2017年121卷3117页
	2016年4月6日
	苏艳
	石瑞丽
	石瑞丽，黄晓明，苏艳，吕海港，李思殿，唐玲丽，赵纪军
	6
	Web of Science
	否

	合  计
	166
	
	


四、主要完成人(完成单位)
	序号
	完成人姓名
	完成单位
	工作单位

	1
	苏艳
	大连理工大学
	大连理工大学

	2
	赵纪军
	大连理工大学
	大连理工大学

	3
	黄盈盈
	大连理工大学
	中国科学院上海高等研究院

	4
	曹潇潇
	大连理工大学
	江苏第二师范学院

	5
	刘源
	大连理工大学
	北京化工大学
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