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1.  Введение 

В настоящее время проводятся активные исследова-
ния, направленные на разработку низкоэнергетических 
методов молекулярного лазерного разделения изотопов 
(МЛРИ) (методов MLIS – molecular laser isotope sepa-
ration) [1 – 11]. Основной целью этих исследований явля-
ется поиск эффективных и экономичных методов разде-
ления изотопов урана, а также других элементов. Один из 
путей дальнейшего развития методов МЛРИ – использо-
вание низко энергетических физико-химических процес-
сов, энергия активации которых не превышает 0.3 – 0.5 эВ 
[1 – 11]. Та кие энергии активации характерны для физико-
хими ческих процессов адсорбции и десорбции молекул 
на поверхности, в том числе на поверхности больших 
кластеров, а также для процессов диссоциации и фраг-
ментации слабосвязанных ван-дер-ваальсовых молекул 
(кластеров) [1]. Сейчас в США разрабатывается техноло-
гия разделения изотопов урана SILEX (separation of 
isotopes by laser excitation) [12 – 16]. Принципы этой техно-
логии не раскрываются, однако с большой вероятностью 
можно полагать, что в основе ее лежат низкоэнергетиче-
ские процессы [17]. Технология SILEX, по утверждениям 
разработчиков, применима также для разделения изото-
пов других элементов (например, кремния, бора, серы, 
углерода, кислорода) [1, 12, 14]. 

На сегодняшний день выполнено много работ, по-
священных исследованию низкоэнергетических методов 
МЛРИ (см., напр., обзор [1] и ссылки в нем). Исследуются 
также альтернативные им методы [1, 18, 19]. Наиболее 
перспективными подходами к реализации низкоэнерге-
тических методов МЛРИ являются метод изотопно-се-
лективного подавления с помощью ИК лазеров кластери-
зации молекул при газодинамическом расширении на вы-
ходе из сопла и метод изотопно-селективной ИК диссо-
циации слабосвязанных ван-дер-ваальсовых кластеров 
[1]. Эти методы довольно детально рассмотрены в рабо-
тах [20 – 24] на примере молекул SF6. В них показана воз-
можность разделения изотопов серы с использованием 
методов селективного подавления кластеризации моле-
кул SF6 и диссоциации кластеров этих молекул в газоди-
намических струях излучением непрерывного СО2-лазера. 

Ван-дер-ваальсовы молекулы характеризуются тем, 
что в них одна из внутримолекулярных связей значитель-
но слабее других. Различие энергий связи столь велико, 
что энергия колебательных квантов, соответствующих 
химическим связям молекул-мономеров, содержащихся в 
ван-дер-ваальсовых молекулах, больше энергии диссоци-
ации по слабой ван-дер-ваальсовой связи. В результате 
такая молекула становится метастабильной при колеба-
тельном возбуждении какого-либо мономера и испыты-
вает колебательную предиссоциацию. 

Указанное свойство ван-дер-ваальсовых молекул пред-
ставляет большой интерес в контексте разработки низко-
энергетических методов МЛРИ [1]. Например, энергия 
связи (диссоциации) Eb ван-дер-ваальсовых молекул, со-
стоящих из многоатомных молекул, находится в диапазо-
не 0.1 – 0.5 эВ, а энергия диссоциации ван-дер-ваальсовых 

Изотопно-селективная лазерная ИК диссоциация смешанных 
ван-дер-ваальсовых кластеров (CF3Br)mArn 

А.Н.Петин, Г.Н.Макаров

Представлены результаты исследований селективной относительно изотопов брома лазерной ИК диссоциации не-
больших смешанных ван-дер-ваальсовых кластеров (CF3Br)mArn (m = 1, 2 и 1 ≤ n ≤ 5 – числа молекул и атомов в кла-
стерах соответственно). В экспериментах использовались импульсный СО2-лазер для возбуждения кластеров и ква-
друпольный масс-спектрометр для детектирования молекулярно-кластерного пучка. Метод исследования основан на 
селективном колебательном возбуждении кластеров лазерным ИК излучением, приводящем к их предиссоциации. 
Рассмотрены возможности реализации селективной по изотопам брома диссоциации кластеров. Кратко описаны экс-
периментальная установка и метод исследования. Приведены результаты определения эффективности и селективно-
сти диссоциации кластеров в зависимости от энергии и частоты лазерного излучения. Показано, что при резонансном 
колебательном возбуждении кластеров можно реализовать их изотопно-селективную диссоциацию. Так, при исполь-
зовании смеси CF3Br/Ar с отношением давлений 1/200 найдены коэффициенты обогащения изотопом 79Br Kenr(79Br) = 
1.15 ± 0.04 и 0.95 ± 0.03 в условиях облучения кластеров соответственно на линиях 9R(30) (v = 1084.635 см–1) и 9R(24) 
(v = 1081.087 см–1). Достигнутые при этом селективности диссоциации кластеров составляют соответственно 
1.16 ± 0.05 и 0.95 ± 0.04. Полученные результаты дают основание полагать, что указанный метод можно применять 
для разделения изотопов в молекулах, содержащих изотопы тяжелых элементов, которые имеют небольшой изото-
пический сдвиг в спектрах ИК поглощения. 

Ключевые слова: атомы, молекулы, кластеры, молекулярные и кластерные пучки, лазерная спектроскопия, индуциро-
ванные лазером селективные процессы в молекулах и кластерах, лазерное разделение изотопов. 

А.Н.Петин, Г.Н.Макаров. Институт спектроскопии РАН, Россия, 
108840 Москва, Троицк, ул. Физическая, 5; e-mail: petin@isan.troitsk.ru, 
gmakarov@isan.troitsk.ru 

Поступила в редакцию 19 ноября 2018 г.

лазеРнОе РазДеленИе ИзОТОПОВ



«Квантовая электроника», 49, № 6 (2019) А.Н.Петин, Г.Н.Макаров594

молекул, состоящих из многоатомной молекулы и атома 
благородного газа, не превышает 0.1 эВ [25 – 28]. Погло-
щение молекулой одного или нескольких квантов ИК из-
лучения c длиной волны около 10 мкм, например излуче-
ния СО2-лазера, приводит к ее диссоциации по слабой 
связи. 

В ряде случаев спектры поглощения димеров и не-
больших кластеров (однородных или смешанных) могут 
быть значительно ýже спектров поглощения некластери-
зованных молекул и представлять собой довольно узкие 
полосы, локализованные вблизи колебательных частот 
молекул-мономеров, входящих в состав кластеров [25 – 28]. 
Это дает возможность селективно возбуждать и диссоци-
ировать кластеры (чаще всего – димеры), содержащие вы-
бранные изотопомеры, и тем самым проводить разделе-
ние изотопов [1]. 

Еще на раннем этапе разработки лазерных методов 
разделения изотопов метод изотопно-селективной диссо-
циации кластеров был запатентован лауреатом Нобе-
левской премии Юанем Ли как новый способ разделения 
изотопов различных элементов [29]. В [30] исследовалась 
изотопно-селективная ИК диссоциация ван-дер-ваальсо-
вых молекул Ar-BCl3 в пучке с использованием СО2-ла-
зера непрерывного действия. Обсуждены возможности прак-
тического применения метода для разделения изотопов. 

В работе [31] исследована диссоциация ИК излучени-
ем кластеров UF6. Эксперименты проводились примени-
тельно к «очистке» молекулярного пучка от кластеров 
при реализации метода МЛРИ на основе ИК многофо-
тонной диссоциации молекул в газодинамически охлаж-
денном молекулярном потоке. Применение метода ИК 
колебательной предиссоциации ван-дер-ваальсовых кла-
стеров для разделения изотопов урана было рассмотрено 
в работе [32]. 

Указанные процессы детально исследовались в недав-
них работах [33 – 39] на примере молекул CF3I, SF6 и 
CF3Br. В [33] (см. также обзор [34]) изучено управление 
процессом кластеризации молекул CF3I в результате ре-
зонансного колебательного возбуждения молекул и кла-
стеров ИК излучением непрерывного СО2-лазера при га-
зодинамическом расширении смеси молекулярного газа 
CF3I с газами-носителями аргоном и ксеноном. При газо-
динамическом расширении в смеси с аргоном исследова-
лось изотопно-селективное подавление кластеризации мо-
лекул CF3Br [35, 36] и SF6 [37]. В [38] изучено селективное 
по отношению к изотопам брома подавление кластериза-
ции молекул CF3Br с атомами газа-носителя аргона. В 
[39] исследовалась изотопно-селективная ИК диссоциа-
ция однородных и смешанных ван-дер-ваальсовых кла-
стеров (SF6)mArn. Полученные в работах [33 – 39] резуль-
таты дают основание полагать, что рассматриваемые 
процессы могут быть положены в основу разработки низ-
коэнергетических методов МЛРИ. 

Настоящая работа посвящена исследованию процесса 
селективной относительно изотопов брома ИК диссоциа-
ции небольших молекулярных ван-дер-ваальсовых кла-
стеров (CF3Br)mArn в пучке, формирующемся при газоди-
намическом расширении смеси CF3Br/Ar, излучением им-
пульсного CO2-лазера. Выбор молекулы CF3Br для иссле-
дования подробно обоснован в работах [35, 36] и связан 
главным образом с тем, что она характеризуется очень 
малым изотопическим сдвигом (~0.248 см–1 [40]) для изо-
топомеров CF3 

79Br и CF3 
81Br в спектре возбуждаемого 

лазерным излучением колебания v1 (~1085 см–1 [40]). 

Поэтому полученные результаты представляют особый 
интерес в плане выяснения возможности применения рас-
сматриваемого метода для разделения изотопов в моле-
кулах, имеющих небольшой изотопический сдвиг в спек-
трах возбуждаемых колебаний, что характерно для моле-
кул, содержащих изотопы тяжелых элементов. На пример, 
для изотопомеров 235UF6 и 238UF6 изотопический сдвиг в 
спектре колебания v3 (~627 см–1 [41]) также мал и состав-
ляет около 0.6 см–1 [41]. 

В работе проведены измерения зависимостей коэф-
фициентов обогащения, эффективности и селективности 
диссоциации кластеров от параметров газа над соплом и 
параметров лазерного излучения, а также найдены усло-
вия, при которых реализуются максимальные значения 
селективности диссоциации кластеров. 

2. Эксперимент и метод исследования 

2.1. Экспериментальная установка 

Схема установки показана на рис.1. Она включает в 
себя высоковакуумную камеру с импульсным источни-
ком молекулярно-кластерного пучка, квадрупольный 
масс-спектрометр КМС-01/250 для детектирования ча-
стиц пучка и перестраиваемый по частоте импульсный 
СО2-лазер с энергией импульса до 3 Дж для возбуждения 
кластеров. Установка содержит также персональный компью-
тер для управления масс-спектрометром, систему син-
хронизации лазерного импульса с импульсом моле-
кулярно-кластерного пучка и систему сбора и обработ-
ки данных. Верхний предел диапазона регистрируемых 
массовых чисел масс-спектрометра m /z = 300 а. е. м. В 
качестве регистратора ионов в масс-спектрометре ис-
пользовался вторичный электронный умножитель ВЭУ-6. 
Ка меры источника молекулярного пучка и квадруполь-
ного масс- спектрометра откачивались турбомолекуляр-
ными насосами до давления не более 10–5 Тор и ~10–7 Тор 
соответственно. 

Кластеры (CF3Br)mArn генерировались в камере при 
газодинамическом охлаждении смеси газа исследуемых 
молекул CF3Br с газом-носителем аргоном в результате 
ее сверхзвукового расширения через импульсное сопло 
General Valve с диаметром выходного отверстия 0.8 мм. 
Частота следования импульсов открывания сопла была 
равна 1 Гц. Дли тельность импульса открывания сопла в 
зависимости от давления и состава газа над соплом со-
ставляла 400 – 450 мкс (на полувысоте). Давление газа над 
соплом изменялось в диапазоне 1.5 – 3 атм. С использо-
ванием конусообразной диафрагмы (диаметр отверстия 
3 мм), расположенной на расстоянии 50 мм от сопла, из 
центральной части сверхзвукового потока вырезался 
кластерный пучок, который попадал в ионизационную 
камеру масс-спектрометра. Расстояние от среза сопла до 
этой камеры было равно 250 мм. ИК излучение лазера с 
помощью медных зеркал и фокусирующей цилиндриче-
ской линзы с фокусным расстоянием ~940 мм вводилось 
в камеру, в которой находился молекулярно-кластерный 
пучок, через окно из NaCl. 

Лазерное излучение пересекало молекулярно-клас-
терный пучок под углом примерно 90°. Чтобы увеличить 
облучаемую область пучка, прошедшее через камеру из-
лучение плоским медным зеркалом отражалось назад под 
небольшим углом. Размер пятна ИК излучения в центре 
пучка, определяемый двумя проходами излучения, со-
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ставлял 7.8 ́  32 мм. Расстояние от сопла до середины зо-
ны облучения равнялось 1.7 см. За время пролета частиц 
до этой зоны процесс формирования кластеров полно-
стью заканчивался [33 – 39]. Для ослабления энергии ла-
зерного импульса использовались плоскопараллельные 
пластинки из CaF2. Настройка частоты генерации CO2-
лазера осуществлялась по линиям поглощения аммиака с 
помощью оптико-акустического приемника. Благодаря 
сравнительно большой апертуре лазерного пучка облуче-
нию подвергалась примерно 1/3 часть (вдоль оси x) им-
пульсного кластерного пучка (рис.2). 

2.2. Метод разделения изотопов 

В основе рассматриваемого метода лазерного разде-
ления изотопов лежит процесс изотопно-селективного 
колебательного возбуждения кластеров (CF3Br)mArn ла-
зерным ИК излучением, приводящий к их нагреву и дис-
социации. 

Однородные и смешанные кластеры (CF3Br)mArn име-
ют очень небольшие изотопические сдвиги в спектрах 

ИК поглощения и диссоциации (~0.245 см–1) [26, 40]. 
Кроме того, эти спектры сильно уширены из-за процесса 
предиссоциации. Спектры ИК диссоциации однородных 
кластеров (CF3Br)m  с шириной на полувысоте около 
15 см–1 [26, 42, 43] представляют собой практически бес-
структурные полосы. В результате спектры диссоциации 
кластеров, содержащих разные изотопомеры молекул 
CF3Br, сильно перекрываются. Поэтому осуществить изо-
топно-селективную ИК диссоциацию однородных кла-
стеров (CF3Br)m  лазерным излучением практически не-
возможно. 

Другая ситуация реализуется в случае смешанных 
кластеров (CF3Br)mArn небольшого размера. Их спектры 
ИК диссоциации – это однородно уширенные полосы, 
имеющие сравнительно малую ширину (около 3.5 см–1 на 
полувысоте [26]). Спектры расположены в области гене-
рации CO2-лазера в полосе на l » 9.6 мкм (см. ниже рис.4). 
В результате с использованием ряда линий излучения ла-
зера, для которых наблюдается максимальное различие 
интенсивностей спектров ИК диссоциации кластеров, со-
держащих разные изотопомеры молекул CF3Br, можно, в 
принципе, осуществить их изотопно-селективную диссо-
циацию, что и явилось основной целью нашей работы. 

Чтобы выбрать линии излучения лазера, с использо-
ванием которых можно ожидать реализации селективной 
диссоциации кластеров, нами был выполнен анализ при-
веденного в [26] спектра ИК диссоциации кластеров 
(CF3Br)mArn. В указанной работе смешанные кластеры 
были получены с помощью сильно разбавленной смеси 
молекул CF3Br с газами-носителями аргоном и гелием 
(при соотношении давлений CF3Br : Ar : He = 1 : 1000 : 4050). 
Суммарное давление газа над соплом было равно ~7.8 атм. 
В этих условиях генерировались в основном смешанные 
кластеры, содержащие одну-две молекулы CF3Br и не-
сколько атомов аргона [44]. Спектр ИК диссоциации кла-
стеров был измерен в [26] по выходу ионного продукта 
ArBr+. 

На основе представленного в работе [26] спектра нами 
были сделаны оценки величины ожидаемой селективно-
сти ИК диссоциации кластеров при их облучении на ряде 
линий СО2-лазера. С этой целью измерялись отношения 
выходов ионов ArBr+ при ИК диссоциации кластеров 
излучением на выбранных линиях для двух спектров ИК 
диссоциации – приведенного в [26] и такого же спектра, 
смещенного в низкочастотную область на величину изо-
топического сдвига изотопомеров CF3Br (~0.25 см–1). 
Интенсивности этих спектров нормировались с учетом 
природного содержания изотопомеров CF3Br (50.56 % 
для CF3

79Br и 49.44 % для CF3
81Br). Полученные оценоч-

ные значения селективности для ряда линий генерации 
лазера приведены в табл.1 вместе с нашими эксперимен-
тальными данны ми (см. разд.3). Максимальные различия 
в выходах ионов ArBr+ наблюдаются для линий 9R(24) 
(v = 1081.087 см–1) и 9R(30) (v = 1084.625 см–1). При этом 
разности интенсивностей ионных сигналов для этих двух 
линий имеют противоположные знаки в соответствии со 
спектрами ИК диссоциации кластеров, содержащих раз-
ные изотопомеры CF3Br. При облучении именно на этих 
линиях генерации СО2-лазера следовало ожидать реали-
зации изотопической селективности при диссоциации 
кластеров. Мак симальная величина селективности опре-
деляется (и ограничена сверху) отношением интенсивно-
стей ионных сигналов Ar79Br+ и Ar81Br+ в спектральных 
зависимостях выхода диссоциации кластеров. Из табл.1 

Рис.1. Схема экспериментальной установки: 
1 – вакуумная камера; 2 – импульсное сопло; 3 – конусообразная 
диафрагма; 4 – квадрупольный масс-спектрометр; 5 – импульсный 
CO2-лазер; 6 – делительная пластина; 7 – ослабители; 8 – плоские 
зеркала; 9 – линзы; 10 – оптико-акустический приемник; 11, 13 – 
фотоприемники; 12 – монохроматор; 14 – окна из NaCl; 15 – погло-
титель лазерного излучения. 
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следует, что максимальные ожидаемые величины селек-
тивностей процесса диссоциации кластеров для указан-
ных выше лазерных линий составляют соответственно 
0.89 ± 0.06 и 1.19 ± 0.07. 

Методика определения селективности диссоциации 
кластеров и коэффициента обогащения (обеднения) пуч-
ка изотопами брома при облучении резонансным лазер-
ным ИК излучением заключалась в следующем. Изме-
рялись ионные сигналы Ar79Br+ и Ar81Br+ от смешанных 
кластеров (CF3Br)mArn в отсутствие облучения пучка и 
при его облучении. Измеренные ионные массовые пики 
фрагментов Ar79Br+ и Ar81Br+ аппроксимировались гаус-
совыми функциями. Изотопическая селективность диссо-
циации кластеров, содержащих изотоп 79Br, относитель-
но кластеров, содержащих изотоп 81Br, определялась по 
формуле

a( 79Br / 81Br) = b79 /b81, (1) 

где b79 и b81 – соответственно выходы диссоциации кла-
стеров CF3

79Br-Ar и CF3
81Br-Ar в облучаемом объеме 

струи, которые вычислялись из соотношений

S1L = S10(1 – b79G  ), (2) 

S2L = S20(1 – b81G  ), (3) 

где S1L и S2L – соответственно площади под гауссовыми 
кривыми для ионных сигналов Ar79Br+ и Ar81Br+ при об-
лучении пучка лазерным излучением, а S10 и S20 – те же 
площади в отсутствие облучения; Г – отношение облуча-
емого объема ко всему объему кластерного пучка. От-
метим, что в экспериментах мы анализировали с по-
мощью масс-спектро метра состав только облучаемой ча-
сти кластерного пучка. Поэтому в нашем случае реализо-
вывалось условие Г = 1. 

Из соотношений (1) – (3) можно получить окончатель-
ное выражение для расчета изотопической селективности 
процесса диссоциации кластеров: 

a( 79Br / 81Br) 
/
/

S S
S S

1
1

L

L

2 20

1 10=
-
- . (4) 

Коэффициент обогащения (обеднения) кластерного пуч-
ка изотопом 79Br рассчитывался по формуле

( )
/
/BrK

S S
S S

enr
L L79

10 20

1 2= . (5) 

Синхронизация импульса лазерного излучения с им-
пульсом молекулярного пучка контролировалась по вре-
менному положению максимума амплитуды «выжига-
ния» провала в ионном сигнале 79BrAr+ (рис.2). 

3. Результаты исследований 
и их обсуждение 

Перед проведением измерений были подобраны усло-
вия для получения смешанных кластеров. Следует отме-
тить, что в отличие от условий для образования однород-
ных кластеров (CF3Br)m [33, 34] для получения смешан-
ных кластеров (CF3Br)mArn необходимо реализовать зна-
чительно более сильное охлаждение частиц расширяю-
щейся струи [44, 45]. Это связано с тем, что энергия связи 
молекул CF3Br между собой в однородном кластере 
(CF3Br)m (0.25 – 0.3 эВ [46]) значительно больше энергии 
связи молекул CF3Br с атомами аргона в смешанном кла-
стере (CF3Br)mArn, не превышающей 0.1 эВ [1, 47]. Вслед-
ствие этого температура струи, необходимая для образо-
вания смешанных кластеров (CF3Br)mArn, должна быть 
существенно ниже температуры, необходимой для обра-
зования однородных кластеров (CF3Br)m [47]. С учетом 
предыдущего в настоящей работе использовалась сильно 
разбавленная смесь молекулярного газа CF3Br с аргоном. 
Исследования проводились со смесью CF3Br/Ar при от-
ношении давлений 1/200 и суммарном давлении газа над 
соплом 1.5 или 3 атм. 

В этих условиях происходило эффективное образова-
ние смешанных кластеров, содержащих небольшое число 
(m = 1, 2) молекул CF3Br и несколько (n = 1 – 5) атомов ар-
гона [44]. В то же время вероятность формирования одно-
родных кластеров (CF3Br)m большого размера была мала 
[44]. Использование небольшого суммарного давления 
газа над соплом и довольно сильно разбавленной смеси 
позволяло получать смешанные кластеры малого разме-
ра, а также способствовало достижению более высоких 
значений параметров разделения (коэффициентов обога-
щения и селективностей) для процесса диссоциации кла-
стеров [39]. 

На рис.2 показаны временные зависимости (времяпро-
летные спектры) кластерного ионного сигнала Ar79Br+ 

Табл.1. Результаты исследований изотопно-селективной диссоци-
ации смешанных ван-дер-ваальсовых кластеров (CF3Br)mArn излу-
чением на ряде линий генерации СО2-лазера при газодинамиче-
ском расширении смеси CF3Br/Ar с отношением давлений 1/200 и 
суммарным давлением газа над соплом 3 атм. Измеренные селек-
тивности получены при плотности энергии возбуждающего излу-
чения 0.04 Дж/см2.

Линия гене- 
рации лазера

Частота 
линии (см–1)

Ожидаемая 
селективность

Измеренная 
селективность 

9R(24) 1081.087 0.89 ± 0.06 0.95 ± 0.04

9R(26) 1082.296 1.05 ± 0.05 1.04 ± 0.05

9R(28) 1083.478 1.18 ± 0.06 1.14 ± 0.06

9R(30) 1084.635 1.19 ± 0.07 1.16 ± 0.04

Рис.2. Зависимости ионных сигналов Ar79Br+ от времени в отсут-
ствие облучения струи (1) и в случае ее облучения (2) на линии 
9R(28) (v = 1083.48 см–1) при плотности энергии 0.06 Дж/см2. 
Давление смеси CF3Br/Ar над соплом 1.5 атм. Пик 3 – электриче-
ская наводка от лазерного импульса; сплошная жирная линия – ин-
терполяция. 
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в отсутствие облучения кластерного пучка и в случае его 
облучения на линии 9R(28) (v = 1083.48 см–1) при плотно-
сти энергии возбуждающего излучения 0.06 Дж/см2. Сум-
марное давление газа над соплом равно 1.5 атм. Видно, 
что при облучении пучка в зависимости «выжигается» 
провал. Глубина провала определяется выходом диссо-
циации кластеров, зависящим от плотности энергии воз-
буждающего излучения, на основе соотношения (2). По 
положению и ширине провала можно определить разме-
ры облучаемой лазером части кластерного пучка. 

На рис.3 показаны измеренные нами зависимости раз-
ности ионных сигналов S10 – S1L от плотности энергии Ф 
возбуждающего излучения для ряда линий генерации ла-
зера, частоты которых попадают в полосу ИК диссоциа-
ции смешанных кластеров. Такие зависимости были по-
лучены для всех линий генерации лазера в диапазоне 
9R(18) – 9R(30). Видно, что для нескольких линий излуче-
ния, близких к максимуму спектра ИК диссоциации кла-
стеров (рис.4), измеренные зависимости при плотности 
энергии Ф ³ 0.2 Дж/см2 стремятся к насыщению. 

На основе зависимостей, представленных на рис.3, 
нами были получены спектральные зависимости разно-
сти сигналов S10 – S1L при различных плотностях энергии 
возбуждающего излучения. На рис.4 приведена такая за-
висимость при плотности энергии Ф = 0.008 Дж/см2 и для 
сравнения показана спектральная зависимость ионного 

сигнала Ar79Br+ из работы [26]. Видно, что обе зависимо-
сти довольно хорошо совпадают. Следует, однако, отме-
тить, что в [26] спектр был измерен в линейном (по мощ-
ности или плотности энергии возбуждающего излучения) 
режиме ИК диссоциации кластеров, в то время как в на-
шем случае проявлялись эффекты насыщения (см. рис.3). 
Вероятно, именно поэтому мы получили несколько более 
широкую и немного смещенную в красную область спек-
тральную зависимость разности сигналов S10 – S1L. Ука-
занные нелинейные эффекты, естественно, могли приво-
дить также к уменьшению селективности диссоциации 
кластеров. 

На рис.5 представлены масс-спектры кластерных 
фрагментов Ar79Br+, Ar+

3 и Ar81Br+ (m /z = 119, 120 и 
121 а.е.м. соответственно) в отсутствие облучения струи и 
в случае ее облучения СО2-лазером на линии 9R(28) (v = 
1083.48 см–1) при плотности энергии 0.054 Дж/см2. Сум-
марное давление газа над соплом составляло 3 атм. При-
веденные спектры представляют собой результаты усред-
нения по десяти сканированиям масс-спектров в диапазо-
не массовых чисел m /z = 119 – 121 а.е.м. с разрешением 

Рис.3. Зависимости разности ионных сигналов Ar79Br+ от плотно-
сти энергии лазерного излучения для ряда линий генерации лазера. 
Давление смеси CF3Br/Ar над соплом 1.5 атм. 

Рис.4. Зависимости от частоты разности ионных сигналов Ar79Br+ 
при плотности энергии 0.008 Дж/см2 и давлении смеси CF3Br/Ar 
над соплом 1.5 атм (1), а также ионного сигнала Ar79Br+ из работы 
[26] (2). 

Рис.5. Масс-спектры кластерных фрагментов Ar79Br+, Ar3
+ и Ar81Br+ 

(m/z = 119, 120 и 121 а.е.м.) в отсутствие возбуждения струи (а) и в 
случае ее возбуждения излучением CO2-лазера на линии 9R(28) 
(v = 1083.479 см–1) при плотности энергии 0.054 Дж/см2 (б). Ис-
пользовалась смесь CF3Br/Ar при отношении давлений 1/200 и сум-
марном давлении газа над соплом 3 атм. Экспериментальные спек-
тры аппроксимированы гауссовыми кривыми. 
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0.05 а.е.м. Излучение лазера на линии 9R(28) сильнее 
поглощается кластерами CF3

79Br-Ar, чем кластерами 
CF3

81Br-Ar. Из рис.5 видно, что при облучении пучка 
кластерный ионный сигнал Ar79Br+ (m /z = 119 а.е.м.) 
уменьшается сильнее, чем ионный сигнал Ar81Br+ (m /z = 
121 а.е.м.). Это подтверждает процесс изотопно-селек-
тивной диссоциации кластеров CF3

79Br-Ar по отноше-
нию к кластерам CF3

81Br-Ar. В приведенном на рис.5,б 
случае получен коэффициент обогащения в кластерном 
пучке Kenr(79Br) = 0.88. При этом селективность процесса 
диссоциации кластеров a(79Br/81Br) = 1.15. 

На рис.6 представлены зависимости селективности 
a(79Br/81Br) процесса диссоциации кластеров (CF3Br)mArn 
от частоты при плотностях энергии возбуждающего из-
лучения 0.04 и 0.08 Дж/см2. Видно, что более высокие зна-
чения селективности наблюдаются при меньших плотно-
стях энергии, что, вероятно, связано с переходом в линей-
ный режим возбуждения кластеров. При возбуждении 
кластерного пучка излучением на линии 9R(26), вблизи 
которой локализован максимум спектра ИК диссоциа-
ции кластеров и для которой минимально различие ин-
тенсивностей спектров для кластеров, содержащих раз-
ные изотопомеры CF3Br (см. также табл.1), селектив-
ность близка к единице. Селективность максимальна на 
крыльях спектра ИК диссоциации кластеров, где велик 
градиент спектральной зависимости выхода ионов ArBr+. 
На частоте линии 9R(24) селективность диссоциации 
a(79Br/81Br) меньше единицы, а на частоте линии 9R(30) 
она больше единицы, что соответствует частотному по-
ложению максимумов спектров ИК диссоциации класте-
ров. Таким образом, в данных экспериментах показана 
возможность обогащения (или обеднения) кластерного 
пучка любым из изотопов брома. 

Отметим, что основной целью настоящей работы яв-
лялось исследование возможности реализации с помощью 
СО2-лазера селективной по изотопам брома диссоциации 
смешанных кластеров (CF3Br)mArn. Полученные резуль-
таты, на наш взгляд, четко демонстрируют такую воз-
можность. Вместе с тем существует большое число неиз-
вестных параметров рассматриваемого метода. К ним, в 
частности, относятся следующие: концентрация и темпе-
ратура кластеров в области взаимодействия с лазерным 
излучением, распределение кластеров по размерам, ши-
рина спектров ИК поглощения и диссоциации кластеров 

определенного размера. Для достижения больших значе-
ний коэффициентов обогащения и селективностей про-
цесса ИК диссоциации кластеров необходимы оптимиза-
ция и учет всех указанных факторов. 

4. Заключение 

Изучена селективная по изотопам брома ИК диссоциа-
ция смешанных ван-дер-ваальсовых кластеров (CF3Br)mArn 
в пучке излучением импульсного СО2-лазера. Получены 
зависимости эффективности и селективности диссоциа-
ции кластеров от частоты и плотности энергии лазерного 
излучения. Для ряда линий излучения измерены параме-
тры селективной ИК диссоциации кластеров – коэффици-
енты обогащения и селективности. 

Показано, что за счет резонансного колебательного 
возбуждения кластеров (CF3Br)mArn излучением СО2-
лазера можно реализовать их изотопно-селективную по 
изотопам брома диссоциацию. Так, при использовании 
смеси CF3Br/Ar с отношением давлений 1/200 получены 
коэффициенты обогащения изотопом 79Br Kenr(79Br) = 
1.15 ± 0.04 и 0.95 ± 0.03 в условиях облучения кластеров 
соответственно на линиях 9R(30) (v = 1084.635 см–1) и 
9R(24) (v = 1081.087 см–1). Достигнутые при этом селек-
тивности диссоциации кластеров составляют соответст-
венно 1.16 ± 0.05 и 0.95 ± 0.04. 

Полученные результаты дают основание полагать, 
что указанный метод можно применять для разделения 
изотопов в молекулах, содержащих изотопы тяжелых 
элементов, которые имеют небольшой изотопический 
сдвиг в спектрах ИК поглощения.

Изотопно-селективная диссоциация кластеров, в 
принципе, может быть использована для построения схе-
мы процесса разделения изотопов. Один из возможных 
вариантов ее реализации заключается в следующем. На 
первом этапе осуществляется селективная ИК диссоциа-
ция кластеров, содержащих выбранные изотопомеры мо-
лекул, что приводит к их распространению в пучке вну-
три бóльшего телесного угла, чем телесный угол, внутри 
которого распространяются более тяжелые кластеры с 
нецелевыми молекулами. На втором этапе происходит 
последующее пространственное отделение целевых моле-
кул от кластерного пучка. При реализации такой схемы 
разделительного процесса для достижения максимально-
го коэффициента разделения необходимо обеспечить не 
только высокую оптическую селективность ИК диссоци-
ации кластеров, но и достаточно высокую селективность 
при пространственном отделении целевых молекул от 
кластерного пучка. 

Авторы выражают глубокую благодарность Д.Г.Пой-
дашеву и Е.А.Рябову за содействие и полезные обсуж-
дения.
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