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íîé äèññîöèàöèè (ÌÔÄ) ìîëåêóë

11
BCl3 â åñòåñòâåííîé ñìåñè ñ

10
BCl3 èçëó÷åíèåì èìïóëüñíîãî ÑÎ2-

ëàçåðà â ñëó÷àå èõ îáëó÷åíèÿ ñ ñåíñèáèëèçàòîðîì � ìîëåêóëàìè SF6, êîòîðûå ÿâëÿþòñÿ îäíîâðåìåííî

è àêöåïòîðàìè ðàäèêàëîâ � àòîìîâ Cl, îáðàçóþùèõñÿ ïðè äèññîöèàöèè ìîëåêóë BCl3. Íàáëþäàëîñü ñó-
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èçîòîïíî-ñåëåêòèâíîé äèññîöèàöèè ìîëåêóë

11
BCl3 íåñ�îêóñèðîâàííûì ëàçåðíûì èçëó÷åíèåì ïðè óìå-

ðåííîé (≈ 3�5Äæ/ñì

2
) ïëîòíîñòè ýíåðãèè âîçáóæäåíèÿ, ÷òî âàæíî è àêòóàëüíî â ïëàíå ïðàêòè÷åñêîé
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1. Ââåäåíèå. Â ïîñëåäíåå âðåìÿ âîçðîñ èíòå-

ðåñ ê ëàçåðíîìó ðàçäåëåíèþ èçîòîïîâ áîðà [1�4℄. Ýòî

ñâÿçàíî ñ èõ ïðèìåíåíèåì â âàæíûõ îòðàñëÿõ ïðî-

ìûøëåííîñòè, â ìåäèöèíå [5�7℄, à òàêæå â êîñìè÷å-

ñêèõ ýêñïåðèìåíòàõ [8℄. Â ïðèðîäå áîð ñîäåðæèòñÿ

â âèäå äâóõ èçîòîïíûõ ìîäè�èêàöèé �

10
B (îêîëî

19.8%) è

11
B (îêîëî 80.2%) [5, 6℄.

10
B èìååò î÷åíü

áîëüøîå ñå÷åíèå çàõâàòà òåïëîâûõ íåéòðîíîâ, îêîëî

3837 áàðí [9℄ (1 áàðí ðàâåí 10−24
ñì

2
). Äëÿ áîëüøèí-

ñòâà íóêëèäîâ ýòî ñå÷åíèå áëèçêî ê åäèíèöàì èëè

äîëÿì áàðíà. Ïîýòîìó ìàòåðèàëû, îáîãàùåííûå èçî-

òîïîì

10
B (áîðíàÿ êèñëîòà, êàðáèä áîðà è äðóãèå

ñîåäèíåíèÿ) øèðîêî ïðèìåíÿþòñÿ â àòîìíîé ýíåð-

ãåòèêå. Èçîòîï

11
B èñïîëüçóåòñÿ â ýëåêòðîííîé ïðî-

ìûøëåííîñòè êàê ëåãèðóþùèé êîìïîíåíò ïðè ïðî-

èçâîäñòâå ïîëóïðîâîäíèêîâûõ èçäåëèé [6, 7℄. Â ñâÿçè

ñ ýòèì ðàçðàáîòêà ìåòîäîâ è ý��åêòèâíîé òåõíîëî-

ãèè ðàçäåëåíèÿ èçîòîïîâ áîðà ÿâëÿþòñÿ âàæíîé è

àêòóàëüíîé çàäà÷åé.

Íàèáîëåå ý��åêòèâíûì ìåòîäîì ìîëåêóëÿðíî-

ãî ëàçåðíîãî ðàçäåëåíèÿ èçîòîïîâ ñåãîäíÿ ñ÷èòàåò-

ñÿ ìåòîä ñåëåêòèâíîé èí�ðàêðàñíîé (ÈÊ) ìíîãî�î-

òîííîé äèññîöèàöèè ìîëåêóë èçëó÷åíèåì èìïóëüñíî-

ïåðèîäè÷åñêîãî ÑÎ2-ëàçåðà [10, 11℄. Ïîýòîìó ïðè ðå-

àëèçàöèè òåõíîëîãè÷åñêîãî ïðîöåññà ðàçäåëåíèÿ èçî-

òîïîâ áîðà öåëåñîîáðàçíî èñïîëüçîâàòü èìåííî ýòîò

1)
e-mail: gmakarov�isan.troitsk.ru

ìåòîä. Îí óñïåøíî ïðèìåíÿëñÿ ðàíåå â òåõíîëîãèè

ëàçåðíîãî ðàçäåëåíèÿ èçîòîïîâ óãëåðîäà íà ïðàêòè-

êå [12, 13℄.

Äëÿ ìîëåêóëÿðíîãî ëàçåðíîãî ðàçäåëåíèÿ èçî-

òîïîâ ñ èñïîëüçîâàíèåì èìåþùèõñÿ ý��åêòèâíûõ

èìïóëüñíûõ ÑÎ2-ëàçåðîâ íåîáõîäèìî, ÷òîáû ïîëî-

ñû ÈÊ ïîãëîùåíèÿ âûáðàííûõ ìîëåêóë ïîïàäàëè â

äèàïàçîí ãåíåðàöèè ÑÎ2-ëàçåðà è îáëàäàëè ñðàâíè-

òåëüíî áîëüøèì (≥ 5−10 ñì−1
) èçîòîïè÷åñêèì ñäâè-

ãîì. Êðîìå òîãî, æåëàòåëüíî, ÷òîáû ý��åêòèâíàÿ

èçîòîïíî-ñåëåêòèâíàÿ äèññîöèàöèÿ âûáðàííûõ ìîëå-

êóë îñóùåñòâëÿëàñü ïðè íåâûñîêîé ïëîòíîñòè ýíåð-

ãèè ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ.

Îäíèì èç íàèáîëåå ïîäõîäÿùèõ èñõîäíûõ ñîåäè-

íåíèé äëÿ ëàçåðíîãî ðàçäåëåíèÿ èçîòîïîâ áîðà ÿâëÿ-

åòñÿ ãàçîîáðàçíîå õèìè÷åñêîå ñîåäèíåíèå BCl3. Ïî-

ëîñû ÈÊ ïîãëîùåíèÿ êîëåáàíèé ν3 ìîëåêóë

11
BCl3

(≈ 954.2 ñì

−1
) è

10
BCl3 (≈ 993.7 ñì

−1
) [14℄ ïîïàäàþò

â ðåçîíàíñ ñîîòâåòñòâåííî ñ P- è R-âåòâÿìè 10.6 ìêì

ïîëîñû ãåíåðàöèè CO2-ëàçåðà. Èçîòîïè÷åñêèé ñäâèã

ìåæäó óêàçàííûìè ïîëîñàìè ÈÊ ïîãëîùåíèÿ ìî-

ëåêóë

11
BCl3 è

10
BCl3 ñîñòàâëÿåò ∆ν

is

≈ 39.5 ñì−1

[14℄. Èìåííî ñ èñïîëüçîâàíèåì BCl3 áûëà âïåðâûå

ïðîäåìîíñòðèðîâàíà èçîòîïíî-ñåëåêòèâíàÿ ëàçåðíàÿ

ÈÊ ÌÔÄ ìîëåêóë [15℄. Â áîëüøîì ÷èñëå ïîñëåäóþ-

ùèõ ðàáîò [16�26℄ áûëà äîâîëüíî äåòàëüíî èçó÷åíà

èçîòîïíî-ñåëåêòèâíàÿ äèññîöèàöèÿ ìîëåêóë BCl3 â

ïîëå èçëó÷åíèÿ ìîùíîãî èìïóëüñíîãî ÑÎ2-ëàçåðà ñ
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èñïîëüçîâàíèåì ðàçíûõ àêöåïòîðîâ ðàäèêàëîâ (H2,

NO, H2S, D2S, HBr è äð.) äëÿ ïîäàâëåíèÿ ïðîöåññà

àññîöèàöèè îáðàçóþùèõñÿ ïðè äèññîöèàöèè ìîëåêóë

BCl3 ðàäèêàëîâ BCl2 è àòîìîâ Cl [16℄.

Óñòàíîâëåíî, ÷òî â ïëàíå ïîëó÷åíèÿ ñðàâíèòåëü-

íî âûñîêèõ çíà÷åíèé ñåëåêòèâíîñòè è âûõîäà äèñ-

ñîöèàöèè ìîëåêóë BCl3 äîâîëüíî õîðîøèì àêöåïòî-

ðîì ðàäèêàëîâ ÿâëÿåòñÿ êèñëîðîä [17�19, 22℄. Â ñëó-

÷àå èñïîëüçîâàíèÿ êèñëîðîäà êîíå÷íûìè ïðîäóêòà-

ìè ÈÊ ìíîãî�îòîííîé äèññîöèàöèè ìîëåêóë BCl3

ÿâëÿþòñÿ B2O3 è Cl2 [17℄. Òâåðäîå ñîåäèíåíèå B2O3

â âèäå ïëåíêè îñàæäàåòñÿ íà ñòåíêàõ è îêíàõ êþ-

âåòû, â êîòîðîé îáëó÷àåòñÿ ãàç. Ïîêàçàíî [17, 23℄,

÷òî àêöåïòîðû ðàäèêàëîâ ïðàêòè÷åñêè íå ïðèâîäÿò

ê ñêîëüêî-íèáóäü çíà÷èòåëüíîìó óâåëè÷åíèþ ñåëåê-

òèâíîñòè è âûõîäà äèññîöèàöèè BCl3, à òàêæå óìåíü-

øåíèþ ïîðîãà äèññîöèàöèè ìîëåêóë.

Â õîäå âûïîëíåííûõ ðàíåå èññëåäîâàíèé óñòàíîâ-

ëåíî òàêæå, ÷òî äëÿ ý��åêòèâíîé ÈÊ ìíîãî�îòîí-

íîé äèññîöèàöèè ìîëåêóë BCl3 òðåáóþòñÿ äîâîëüíî

âûñîêèå ïëîòíîñòè ýíåðãèè âîçáóæäàþùåãî ëàçåðíî-

ãî èçëó÷åíèÿ (Φ ≥ 20Äæ/ñì2
) [23, 24℄, ÷òî ñâÿçàíî,

ãëàâíûì îáðàçîì, ñ áîëüøîé ýíåðãèåé ñâÿçè ìîëåêó-

ëû (≈ 110 êêàë/ìîëü [27℄). Ïîýòîìó ÈÊ äèññîöèàöèÿ

ìîëåêóë âîçìîæíà òîëüêî ñ�îêóñèðîâàííûìè ëàçåð-

íûìè ïó÷êàìè. Âìåñòå ñ òåì èñïîëüçîâàíèå ñ�îêóñè-

ðîâàííûõ ëàçåðíûõ ïó÷êîâ ïðèâîäèò, êàê ïðàâèëî, ê

óìåíüøåíèþ èçîòîïè÷åñêîé ñåëåêòèâíîñòè ïðîöåññà

äèññîöèàöèè ìîëåêóë [10, 11℄.

Â ñëó÷àå âîçáóæäåíèÿ ìîëåêóë BCl3 îäíî÷àñòîò-

íûì ëàçåðíûì èçëó÷åíèåì ñåëåêòèâíîñòè äèññîöè-

àöèè ìîëåêóë

10
BCl3 è

11
BCl3 ñîñòàâëÿëè ñîîòâåò-

ñòâåííî α(10B/11B) ≤ 8 è α(11B/10B) ≤ 2.5 [22�

24℄. Ïðè ýòîì âûõîäû äèññîöèàöèè ìîëåêóë (â ïå-

ðåñ÷åòå íà îáëó÷àåìûé ëàçåðîì îáúåì ãàçà â êþâå-

òå) áûëè íåáîëüøèìè (β10 ≈ β11 ≤ (2−8) × 10−4

[24℄). Çíà÷èòåëüíî áîëåå âûñîêèå ñåëåêòèâíîñòè è

âûõîäû äèññîöèàöèè ìîëåêóë BCl3 (α(
10
B/11B) ≥ 8;

β10 ≥ 10%; β11 ≥ 20%) íàáëþäàëèñü â ñëó÷àå èõ

âîçáóæäåíèÿ äâóõ÷àñòîòíûì ÈÊ ëàçåðíûì èçëó÷å-

íèåì [28, 29℄. Ïðè ýòîì ñóùåñòâåííî óìåíüøàëñÿ òàê-

æå ïîðîã äèññîöèàöèè ìîëåêóë (äî çíà÷åíèé Φ1 è

Φ2 ≥ 2−3Äæ/ñì2
). Îäíàêî ðåàëèçàöèÿ òåõíîëîãè÷å-

ñêîãî ïðîöåññà ëàçåðíîãî ðàçäåëåíèÿ èçîòîïîâ áîðà

ñ èñïîëüçîâàíèåì äâóõ÷àñòîòíîé äèññîöèàöèè ìîëå-

êóë ïðåäñòàâëÿåòñÿ âåñüìà ñëîæíîé íà ïðàêòèêå.

Â äàííîé ðàáîòå íàìè îáíàðóæåíî, ÷òî â ñëó-

÷àå èñïîëüçîâàíèÿ ïðè èçîòîïíî-ñåëåêòèâíîé ëàçåð-

íîé ÈÊ ìíîãî�îòîííîé äèññîöèàöèè BCl3 â êà÷å-

ñòâå ñåíñèáèëèçàòîðà è àêöåïòîðà ðàäèêàëîâ ìîëå-

êóë SF6 ïðîèñõîäèò ñóùåñòâåííîå óâåëè÷åíèå ý�-

�åêòèâíîñòè äèññîöèàöèè ìîëåêóë

11
BCl3. Ýòî ïðåä-

ñòàâëÿåòñÿ âåñüìà âàæíûì è àêòóàëüíûì ïðè ðåàëè-

çàöèè òåõíîëîãè÷åñêîãî ïðîöåññà ëàçåðíîãî ðàçäåëå-

íèÿ èçîòîïîâ áîðà.

2. Ýêñïåðèìåíò. Ýêñïåðèìåíòàëüíàÿ óñòàíîâêà

(ðèñ. 1) âêëþ÷àëà â ñåáÿ ïåðåñòðàèâàåìûé ïî ÷àñ-

�èñ. 1. (Öâåòíîé îíëàéí) Ñõåìà ýêñïåðèìåíòàëüíîé

óñòàíîâêè. 1� çåðêàëî; 2 � äëèííî�îêóñíàÿ ëèíçà; 3 �

îñëàáèòåëè ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ; 4 � äåëèòåëüíàÿ ïëà-

ñòèíêà; 5 � ïðèåìíèê èçëó÷åíèÿ; 6 � êþâåòà ñ îáëó÷à-

åìûì ãàçîì; 7 � ïîãëîòèòåëü èçëó÷åíèÿ

òîòå èìïóëüñíûé ÑÎ2-ëàçåð, �îðìèðóþùóþ îïòè-

êó, ãàçîâóþ êþâåòó èç íåðæàâåþùåé ñòàëè äëÿ îá-

ëó÷åíèÿ èññëåäóåìûõ ìîëåêóë äëèíîé 112ìì, îáú-

åìîì 24.2 ñì

3
, ñ îêíàìè èç BaF2, êàëîðèìåòðè÷å-

ñêèé (ÒÏÈ-2-5) è ïèðîýëåêòðè÷åñêèé (SensorPhysi
s

Model 510) ïðèåìíèêè èçëó÷åíèÿ äëÿ èçìåðåíèÿ ïà-

äàþùåé è ïðîøåäøåé ÷åðåç êþâåòó ýíåðãèè. Èì-

ïóëüñ èçëó÷åíèÿ ÑÎ2-ëàçåðà ñîñòîÿë èç ïåðåäíåãî

ïèêà äëèòåëüíîñòüþ îêîëî 80 íñ ïî ïîëóâûñîòå è õâî-

ñòîâîé ÷àñòè äëèòåëüíîñòüþ ≈ 750 íñ, â êîòîðîé ñî-

äåðæàëàñü ïðèìåðíî òðåòüÿ ÷àñòü ýíåðãèè ëàçåðíî-

ãî èìïóëüñà. Êîëëèìàöèÿ ëàçåðíîãî ïó÷êà â îáëó÷à-

åìóþ êþâåòó ïðîèçâîäèëàñü äëèííî�îêóñíîé (f =

= 1ì) ëèíçîé. Ýíåðãèÿ èçëó÷åíèÿ ëàçåðà â èìïóëü-

ñå ñîñòàâëÿëà îò 0.7 äî 3.0Äæ, â çàâèñèìîñòè îò

÷àñòîòû ãåíåðàöèè è ïàðöèàëüíîãî ñîñòàâà ëàçåðíîé

ñìåñè. ×àñòîòà èçëó÷åíèÿ ëàçåðà ïåðåñòðàèâàëàñü â

äèàïàçîíå 9.2�10.8 ìêì. Äëÿ ïðèâÿçêè ÷àñòîòû ëè-

íèé èçëó÷åíèÿ ÑÎ2-ëàçåðà èñïîëüçîâàëñÿ îïòèêî-

àêóñòè÷åñêèé ïðèåìíèê ñ ðåïåðíûì ãàçîì NH3. Ïî-

ïåðå÷íîå ðàñïðåäåëåíèå ïëîòíîñòè ýíåðãèè è ïëî-

ùàäü ñå÷åíèÿ ëàçåðíîãî ïó÷êà îïðåäåëÿëèñü ñ ïî-

ìîùüþ ìèêðîçîíäà ïóòåì ñêàíèðîâàíèÿ åãî ïîïåðåê

ëàçåðíîãî ïó÷êà âî âçàèìíî-ïåðïåíäèêóëÿðíûõ íà-

ïðàâëåíèÿõ íà âõîäå è íà âûõîäå èç êþâåòû.

3. Ìåòîä. Ñåëåêòèâíàÿ ïî èçîòîïàì áîðà ÈÊ

ìíîãî�îòîííàÿ äèññîöèàöèÿ ìîëåêóë BCl3 ïðîâîäè-

ëàñü ïðè íàñòðîéêå ÷àñòîòû èçëó÷åíèÿ CO2-ëàçåðà

íà ëèíèþ 10P32 ( ÷àñòîòà 932.96 ñì

−1
), êîòîðàÿ ñîâ-

ïàäàåò ñ äëèííîâîëíîâûì êðûëîì ïîëîñû ïîãëî-

ùåíèÿ êîëåáàíèÿ ν3 ìîëåêóë

11
BCl3 (≈ 954.2 ñì−1

[14℄). Ïîëîñà ïîãëîùåíèÿ êîëåáàíèÿ ν3 ìîëåêóë SF6
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(≈ 948 ñì−1
[30℄) ïðèìåðíî íà 6.2 ñì

−1
ñìåùåíà â íèç-

êî÷àñòîòíóþ ñòîðîíó îò öåíòðà ïîëîñû ïîãëîùåíèÿ

ìîëåêóë

11
BCl3 (ðèñ. 2a�
). Ïðè ëàçåðíîì ÈÊ ìíîãî-

�îòîííîì âîçáóæäåíèè ïîëîñû ïîãëîùåíèÿ êàê ìî-

ëåêóë

11
BCl3, òàê è ìîëåêóë SF6 ñìåùàþòñÿ èç-çà

àíãàðìîíèçìà êîëåáàíèé â êðàñíóþ ñòîðîíó (â ñòî-

ðîíó ÷àñòîòû èçëó÷åíèÿ ëàçåðà) è ïðèõîäÿò â îïòè-

ìàëüíûé ðåçîíàíñ ñ ëàçåðíûì ïîëåì [31�34℄. Ïðî-

èñõîäèò ý��åêòèâíîå ÈÊ ìíîãî�îòîííîå âîçáóæäå-

íèå îáîèõ òèïîâ ìîëåêóë, â òîì ÷èñëå ìîëåêóë SF6,

ïîãëîùåííàÿ ýíåðãèÿ îò êîòîðûõ ïåðåäàåòñÿ ìîëå-

êóëàì

11
BCl3. Ïîñêîëüêó ïîëîñû ïîãëîùåíèÿ ìîëå-

êóë SF6 è

11
BCl3 ïðàêòè÷åñêè ñîâïàäàþò, ïðîöåññ

êîëåáàòåëüíî-êîëåáàòåëüíîãî V−V îáìåíà ýíåðãèåé

ìåæäó íèìè èìååò ðåçîíàíñíûé õàðàêòåð è ïðîèñõî-

äèò î÷åíü ý��åêòèâíî [35, 36℄. Ýòî è ïðèâîäèò ê óâå-

ëè÷åíèþ âûõîäà äèññîöèàöèè ìîëåêóë

11
BCl3. Îò-

ìåòèì, ÷òî ïîñêîëüêó ýíåðãèÿ äèññîöèàöèè ìîëåêóë

SF6 (≈ 92 êêàë/ìîëü [37℄) ìåíüøå ýíåðãèè äèññîöèà-

öèè ìîëåêóë BCl3, ïðè âûñîêèõ ïëîòíîñòÿõ ýíåðãèè

âîçáóæäåíèÿ èìååò ìåñòî òàêæå äèññîöèàöèÿ è ìî-

ëåêóë SF6.

Ôîòîõèìè÷åñêàÿ ðåàêöèÿ ïðè ëàçåðíîé ÈÊ ìíî-

ãî�îòîííîé äèññîöèàöèè ìîëåêóë

11
BCl3 ïðîòåêàåò

ïî ñõåìå

11
BCl3 + nhν →

11
BCl2 + Cl, (1)

ãäå nhν îáîçíà÷àåò êîëè÷åñòâî ïîãëîùåííûõ ëàçåð-

íûõ ÈÊ �îòîíîâ.

Â ðåçóëüòàòå îáëó÷åíèÿ ãàçà ïðîäóêòû äèññîöè-

àöèè îáîãàùàëèñü èçîòîïîì

11
Â, à îñòàòî÷íûé ãàç

BCl3 îáîãàùàëñÿ èçîòîïîì

10
Â. Âûõîäû äèññîöèà-

öèè, êîòîðûå ïðåäñòàâëÿþò ñîáîé äîëè ðàñïàâøèõ-

ñÿ â îáëó÷àåìîì îáúåìå ìîëåêóë çà îäèí ëàçåðíûé

èìïóëüñ, îïðåäåëÿëèñü ïî èçìåíåíèÿì â ÈÊ ñïåê-

òðàõ ïîãëîùåíèÿ äëÿ êàæäîé èç èçîòîïíûõ êîìïî-

íåíò BCl3.

Ñïåêòðû ïîãëîùåíèÿ èçìåðÿëèñü ñ ïîìîùüþ ÈÊ

�óðüå-ñïåêòðîìåòðà ÔÒ-801. Âûõîäû äèññîöèàöèè

β11 è β10 âû÷èñëÿëèñü ïî ïàðöèàëüíîìó äàâëåíèþ

êàæäîé êîìïîíåíòû

i
BCl3 (i = 10, 11) äî (pi,0) è ïî-

ñëå (pi) îáëó÷åíèÿ ëàçåðíûìè èìïóëüñàìè ñ èñïîëü-

çîâàíèåì ñîîòíîøåíèÿ

βi = Γ−1[1− (pi/pi,0)
1/N ], (2)

ãäå Γ ≈ 0.083 � îòíîøåíèå îáëó÷àåìîãî îáúåìà

(V
irr

≈ 2.0 ñì3
) ê îáúåìó êþâåòû (V


ell

= 24.2 ñì3
),

N � ÷èñëî èìïóëüñîâ îáëó÷åíèÿ. Èçìåðåíèÿ èíòåí-

ñèâíîñòè ïîëîñû ïîãëîùåíèÿ ìîëåêóë

11
BCl3 äî è ïî-

ñëå îáëó÷åíèÿ ïðîâîäèëèñü íà ÷àñòîòå ≈ 954.2 ñì

−1

(ïðèìåðíî â ìàêñèìóìå ïîëîñû ïîãëîùåíèÿ

11
BCl3),

íà êîòîðîé ïðàêòè÷åñêè íèêàêîãî âêëàäà îò ïîãëî-

�èñ. 2. (Öâåòíîé îíëàéí) (a) � Ïîëîñû ÈÊ ïîãëîùåíèÿ

êîëåáàíèé ν3 ìîëåêóë
11
BCl3 è

10
BCl3. Äàâëåíèå BCl3

â êþâåòå 0.35 òîðð, äëèíà êþâåòû 11.2 ñì. (b) � Ïîëîñà

ÈÊ ïîãëîùåíèÿ êîëåáàíèÿ ν3 ìîëåêóë SF6. Äàâëåíèå

SF6 â êþâåòå 0.15 òîðð. (
) � Ïîëîñû ÈÊ ïîãëîùåíèÿ

êîëåáàíèé ν3 ìîëåêóë
11
BCl3,

10
BCl3 è SF6. Äàâëåíèå

BCl3 â êþâåòå 0.35 òîðð, SF6 � 0.15 òîðð

ùåíèÿ ìîëåêóë SF6 ïðè èñïîëüçóåìûõ â ýêñïåðè-

ìåíòå äàâëåíèÿõ íå áûëî (ñì. ðèñ. 2b). Ñåëåêòèâ-

íîñòü α(11B/10B) îïðåäåëÿëàñü êàê îòíîøåíèå âû-

õîäîâ äèññîöèàöèè ìîëåêóë

11
BCl3 è

10
BCl3

α(11B/10B) = β11/β10. (3)
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4. �åçóëüòàòû è èõ îáñóæäåíèå. Â ýêñïå-

ðèìåíòàõ èçìåðÿëèñü îñíîâíûå ïàðàìåòðû ñåëåêòèâ-

íîé ëàçåðíîé ÈÊ ìíîãî�îòîííîé äèññîöèàöèè ìîëå-

êóë BCl3 � âûõîäû äèññîöèàöèè ìîëåêóë

11
BCl3 (β11)

è

10
BCl3 (β10), à òàêæå ñåëåêòèâíîñòü äèññîöèàöèè

ìîëåêóë

11
BCl3 ïî îòíîøåíèþ ê ìîëåêóëàì

10
BCl3

(α(11B/10B)). Ïîëó÷åíû çàâèñèìîñòè ýòèõ ïàðàìåò-

ðîâ îò äàâëåíèé îáëó÷àåìûõ ãàçîâ BCl3 è SF6, à òàê-

æå îò ïëîòíîñòè ýíåðãèè âîçáóæäàþùåãî ëàçåðíîãî

èçëó÷åíèÿ.

Íà ðèñóíêå 3 ïîêàçàíû ïîëîñû ÈÊ ïîãëîùåíèÿ

êîëåáàíèé ν3 ìîëåêóë
11
BCl3,

10
BCl3 è ìîëåêóë SF6

äî îáëó÷åíèÿ (1) è ïîñëå îáëó÷åíèÿ ëàçåðîì (2).

Ïîêàçàíû òàêæå ïîëîñû ÈÊ ïîãëîùåíèÿ êîëåáàíèé

ν1 (≈ 851.4 ñì

−1
) è ν8 (≈ 909.1 ñì

−1
) îáðàçóþùåãîñÿ

ïðîäóêòà SF5Cl [38℄. Èñõîäíîå äàâëåíèå BCl3 â êþâå-

òå 0.35 òîðð, SF6 � 0.15 òîðð. Ïëîòíîñòü ýíåðãèè âîç-

áóæäàþùåãî ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ 1.91Äæ/ñì

2
. ×èñ-

ëî èìïóëüñîâ îáëó÷åíèÿ N = 1800. Êðîìå SF5Cl,

â îáðàçóþùèõñÿ ïðîäóêòàõ íàìè áûëè îáíàðóæåíû

òàêæå (ñïåêòðû ÈÊ ïîãëîùåíèÿ äðóãèõ ïðîäóêòîâ

íà ðèñ. 3 íå ïîêàçàíû) ìîëåêóëû BCl2F, BClF2 è BF3.

�èñ. 3. (Öâåòíîé îíëàéí) Ïîëîñû ÈÊ ïîãëîùåíèÿ êî-

ëåáàíèé ν3 ìîëåêóë

11
BCl3,

10
BCl3 è ìîëåêóë SF6 äî

îáëó÷åíèÿ (1) è ïîñëå îáëó÷åíèÿ (2) ëàçåðîì. Ïî-

êàçàíû òàêæå ïîëîñû ÈÊ ïîãëîùåíèÿ îáðàçóþùå-

ãîñÿ ïðîäóêòà SF5Cl ñ öåíòðàìè ïîëîñ íà ÷àñòîòàõ

851.4 ñì

−1
(êîëåáàíèå ν1) è 909. ñì

−1
(êîëåáàíèå ν8)

[38℄. Èñõîäíîå äàâëåíèå BCl3 â êþâåòå 0.35 òîðð, SF6 �

0.15 òîðð. Ïëîòíîñòü ýíåðãèè âîçáóæäàþùåãî ëàçåðíî-

ãî èçëó÷åíèÿ 1.91 Äæ/ñì

2
. ×èñëî èìïóëüñîâ îáëó÷åíèÿ

N = 1800

Íà ðèñóíêå 4a, b ïîêàçàíû çàâèñèìîñòè âûõîäîâ

äèññîöèàöèè ìîëåêóë

11
BCl3 β11 è

10
BCl3 β10 (a),

à òàêæå ñåëåêòèâíîñòè äèññîöèàöèè ìîëåêóë

11
BCl3

ïî îòíîøåíèþ ê ìîëåêóëàì

10
BCl3 α(11B/10B) (b) îò

�èñ. 4. (Öâåòíîé îíëàéí) (a), (b) � Çàâèñèìîñòè âûõî-

äîâ äèññîöèàöèè β11 (êðèâàÿ 1) è β10 (êðèâàÿ 2) (a),

à òàêæå ñåëåêòèâíîñòè äèññîöèàöèè α(11B/10B) (b) îò

äàâëåíèÿ SF6 ïðè �èêñèðîâàííîì äàâëåíèè BCl3, ðàâ-

íîì 0.35 òîðð, è ïëîòíîñòè ýíåðãèè âîçáóæäàþùåãî èç-

ëó÷åíèÿ 2.1Äæ/ñì

2

äàâëåíèÿ SF6 â äèàïàçîíå 0.05�2.0 òîðð ïðè �èêñèðî-

âàííîì äàâëåíèè BCl3, ðàâíîì 0.35 òîðð, è ïëîòíîñòè

ýíåðãèè âîçáóæäàþùåãî èçëó÷åíèÿ Φ ≈ 2.1Äæ/ñì2
.

Âèäíî, ÷òî â èññëåäóåìîì äèàïàçîíå äàâëåíèé SF6

âûõîäû äèññîöèàöèè ìîëåêóë

11
BCl3 è

10
BCl3 ðàñ-

òóò ñîîòâåòñòâåííî îò çíà÷åíèé β11 ≈ 4.5 × 10−4
è

β10 ≈ 3.4 × 10−4
ïðè îáëó÷åíèè ìîëåêóë BCl3 áåç

SF6 äî çíà÷åíèé β11 ≈ 8.5× 10−2
è β10 ≈ 7.2× 10−2

â

ñëó÷àå îáëó÷åíèÿ ìîëåêóë BCl3 ñ SF6 ïðè äàâëåíèè

2.0 òîðð.

Òàêèì îáðàçîì, ïðè îáëó÷åíèè ìîëåêóë BCl3 ñ

SF6 íàáëþäàåòñÿ óâåëè÷åíèå âûõîäîâ äèññîöèàöèè

ìîëåêóë BCl3 áîëåå ÷åì íà äâà ïîðÿäêà. Îòìåòèì

ðåçêîå óâåëè÷åíèå (áîëåå ÷åì íà ïîðÿäîê) âûõîäà

äèññîöèàöèè ìîëåêóë

11
BCl3 ïðè äîáàâëåíèè âñå-
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ãî ëèøü 0.1 òîðð SF6. Ýòî îçíà÷àåò òàêæå, ÷òî çà

ñ÷åò èñïîëüçîâàíèÿ SF6 çíà÷èòåëüíî óìåíüøàåòñÿ

ïîðîãîâàÿ ïëîòíîñòü ýíåðãèè äèññîöèàöèè ìîëåêóë

11
BCl3. �îñò âûõîäîâ äèññîöèàöèè ìîëåêóë

11
BCl3 è

10
BCl3 ñ óâåëè÷åíèåì äàâëåíèÿ SF6 â îáëàñòè ≈ 0.5�

2.0 òîðð íîñèò ìîíîòîííûé õàðàêòåð.

Ñåëåêòèâíîñòü äèññîöèàöèè ìîëåêóë

11
BCl3 ïî

îòíîøåíèþ ê ìîëåêóëàì

10
BCl3 ðåçêî ðàñòåò îò çíà-

÷åíèÿ α(11B/10B) ≈ 1.3 â ñëó÷àå îáëó÷åíèÿ ìîëå-

êóë áåç SF6 äî âåëè÷èíû α(11B/10B) ≈ 8.0 â ñëó-

÷àå îáëó÷åíèÿ ìîëåêóë ñ SF6 ïðè äàâëåíèè ≈ 0.15�

0.2 òîðð. Ïðè äàëüíåéøåì óâåëè÷åíèè äàâëåíèÿ SF6

äî ≈ 0.4 òîðð ñåëåêòèâíîñòü áûñòðî ïàäàåò äî çíà-

÷åíèÿ α(11B/10B) ≈ 3.0 è äàëåå ìåäëåííî óìåíü-

øàåòñÿ äî âåëè÷èíû α(11B/10B) ≈ 1.0 ïðè äàâëå-

íèè SF6 ≥ 1.5 òîðð. Òàêèì îáðàçîì, â ñëó÷àå îáëó-

÷åíèÿ BCl3 ïðè äàâëåíèè 0.35 òîðð ñ SF6 ìàêñèìàëü-

íûå çíà÷åíèÿ ñåëåêòèâíîñòè äèññîöèàöèè α(11B/10B)

äîñòèãàþòñÿ ïðè äàâëåíèè SF6 â äèàïàçîíå 0.15�

0.25 òîðð. Ïðè ýòîì ñåëåêòèâíîñòü α(11B/10B) â ñëó-

÷àå îáëó÷åíèÿ ñ SF6 áîëåå ÷åì â 3�5 ðàç áîëüøå, ÷åì

ïðè îáëó÷åíèè ìîëåêóë BCl3 áåç SF6.

Íà ðèñóíêå 5 ïðèâåäåíû çàâèñèìîñòè âûõîäîâ

äèññîöèàöèè ìîëåêóë

11
BCl3 è

10
BCl3, à òàêæå ñåëåê-

òèâíîñòè äèññîöèàöèè α(11B/10B) îò ïëîòíîñòè ýíåð-

ãèè âîçáóæäàþùåãî ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ â äèàïà-

çîíå îò ≈ 1.8 äî 3.4Äæ/ñì

2
. Îáëó÷àëàñü ñìåñü ìîëå-

êóë 0.35 òîðð BCl3+0.1 òîðð SF6. Âèäíî, ÷òî âûõîäû

äèññîöèàöèè ìîëåêóë BCl3 áûñòðî ðàñòóò ñ óâåëè÷å-

íèåì ïëîòíîñòè ýíåðãèè âîçáóæäåíèÿ. Ñòîëü áûñò-

ðûé ðîñò âûõîäîâ äèññîöèàöèè îáúÿñíÿåòñÿ òåì, ÷òî

âñëåäñòâèå áîëüøîé ýíåðãèè ñâÿçè ìîëåêóë BCl3 ïðè

óêàçàííûõ ïëîòíîñòÿõ ýíåðãèè ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ

ïðîöåññ ÈÊ äèññîöèàöèè íîñèò íàäïîðîãîâûé õàðàê-

òåð è ñðàâíèòåëüíî äàëåê îò íàñûùåíèÿ.

Ñåëåêòèâíîñòü äèññîöèàöèè ìîëåêóë

11
BCl3

α(11B/10B), íàîáîðîò, ðåçêî ïàäàåò ñ óâåëè÷åíèåì

ïëîòíîñòè ýíåðãèè âîçáóæäåíèÿ. Âìåñòå ñ òåì ïðè

âñåõ èññëåäóåìûõ ïëîòíîñòÿõ ýíåðãèè âîçáóæäå-

íèÿ ñåëåêòèâíîñòü äèññîöèàöèè ñ èñïîëüçîâàíèåì

SF6 çíà÷èòåëüíî (â 2�5 ðàç) áîëüøå, ÷åì áåç SF6.

Íàáëþäàåìîå ïîâåäåíèå çàâèñèìîñòåé âûõîäîâ

äèññîöèàöèè è ñåëåêòèâíîñòè îò ïëîòíîñòè ýíåðãèè

âîçáóæäàþùåãî èçëó÷åíèÿ õàðàêòåðíî äëÿ ïðîöåññà

èçîòîïíî-ñåëåêòèâíîé ëàçåðíîé ÈÊ ìíîãî�îòîííîé

äèññîöèàöèè áîëüøîãî ÷èñëà ìîëåêóë [10, 11℄

5. Çàêëþ÷åíèå. Îáíàðóæåíî ñóùåñòâåííîå óâå-

ëè÷åíèå ý��åêòèâíîñòè èçîòîïíî-ñåëåêòèâíîé ëà-

çåðíîé ÈÊ ÌÔÄ ìîëåêóë

11
BCl3 â åñòåñòâåííîé ñìå-

ñè ñ

10
BCl3 â ñëó÷àå èõ îáëó÷åíèÿ ñ ðåçîíàíñíî ïî-

ãëîùàþùèì èçëó÷åíèå ëàçåðà ñåíñèáèëèçàòîðîì è

àêöåïòîðîì ðàäèêàëîâ SF6. Ïîêàçàíî, ÷òî ïðè îá-

�èñ. 5. (Öâåòíîé îíëàéí) (a), (b) � Çàâèñèìîñòè âûõî-

äîâ äèññîöèàöèè β11 (êðèâàÿ 1) è β10 (êðèâàÿ 2) (a),

à òàêæå ñåëåêòèâíîñòè äèññîöèàöèè α(11B/10B) (b) îò

ïëîòíîñòè ýíåðãèè âîçáóæäàþùåãî ëàçåðíîãî èçëó÷å-

íèÿ. Äàâëåíèå ãàçà â êþâåòå: 0.35 òîðð BCl3 + 0.1 òîðð

SF6

ëó÷åíèè BCl3 â ñìåñè ñ SF6 ñèëüíî óâåëè÷èâàþòñÿ

êàê âûõîä äèññîöèàöèè ìîëåêóë

11
BCl3 (íà 1�2 ïî-

ðÿäêà), òàê è ñåëåêòèâíîñòü äèññîöèàöèè (â 2�5 ðàç),

à òàêæå çíà÷èòåëüíî (ïðèìåðíî íà ïîðÿäîê) óìåíü-

øàåòñÿ ïîðîãîâàÿ ïëîòíîñòü ýíåðãèè äèññîöèàöèè ïî

ñðàâíåíèþ ñî ñëó÷àåì îáëó÷åíèÿ BCl3 áåç SF6. Ýòî

îòêðûâàåò âîçìîæíîñòü ðåàëèçàöèè îäíî÷àñòîòíîé

èçîòîïíî-ñåëåêòèâíîé ëàçåðíîé ÈÊ äèññîöèàöèè ìî-

ëåêóë

11
BCl3 â íåñ�îêóñèðîâàííûõ ëàçåðíûõ ïó÷-

êàõ ïðè óìåðåííîé (≤ 4�5Äæ/ñì

2
) ïëîòíîñòè ýíåð-

ãèè âîçáóæäåíèÿ.

Ïîëó÷åííûå ðåçóëüòàòû âàæíû è àêòóàëüíû â

ïëàíå ïðèìåíåíèÿ îïèñàííîãî ìåòîäà äëÿ ðàçðàáîò-

êè ëàçåðíîé òåõíîëîãèè ðàçäåëåíèÿ èçîòîïîâ áîðà,

ïîñêîëüêó ñòàíîâèòñÿ âîçìîæíûì ïîëó÷àòü âûñîêî-

îáîãàùåííûé èçîòîïîì

10
B ìîëåêóëÿðíûé ãàç BCl3

çà ñ÷åò äèññîöèàöèè ìîëåêóë

11
BCl3 â ïðèðîäíîé

ñìåñè ñ

10
BCl3.

Ïèñüìà â ÆÝÒÔ òîì 117 âûï. 9 � 10 2023



Óâåëè÷åíèå ý��åêòèâíîñòè èçîòîïíî-ñåëåêòèâíîé ëàçåðíîé ÈÊ. . . 739

Àâòîðû âûðàæàþò áëàãîäàðíîñòü Å.À. �ÿáîâó çà

ïîëåçíûå îáñóæäåíèÿ.

�àáîòà âûïîëíåíà â ðàìêàõ ïðîåêòà ãîñçàäàíèÿ.

1. J. Guo, Y.-J. Li, J.-P. Ma, X. Tang, X.-S. Liu, Chem.

Phys. Lett. 773, 138572 (2021).

2. A.K.A. Lyakhov and A.N. Pe
hen, Appl. Phys. B

126(8), 141 (2020).

3. A. Aljubouri, F.H. Hamza, and H.H. Mohammed,

Engineering and Te
hnology Journal 34(5), Part (B)

S
ienti�
, 157 (2016).

4. K.A. Lyakhov, H. J. Lee, and A.N. Pe
hen, Separat.

Puri�
at. Te
hnol. 176, 402 (2017).

5. Ñ.Ï. Ïîòàïîâ, Àòîìíàÿ ýíåðãèÿ 10, 244 (1961).

6. J.M. Blum and S. Martean, Energie nu
leaire 14(1), 33

(1972).

7. À.Ô. ×àáàê, À.Ñ. Ïîëåâîé, Èçîòîïû â ðåàêòîðî-

ñòðîåíèè, â êí. Èçîòîïû: ñâîéñòâà, ïîëó÷åíèå, ïðè-

ìåíåíèå, ïîä ðåä. Â.Þ. Áàðàíîâà, Ôèçìàòëèò, Ì.

(2005), ò. II, ñ. 192.

8. Ý.À. Áîãîìîëîâ, �.È. Âàñèëüåâ, Â. Ìåíí, Èçâåñòèÿ

�ÀÍ. Ñåðèÿ �èçè÷åñêàÿ 85(4), 466 (2021).

9. A.A. Palko and J. S. Drury, Adv. Chem. Ser. 89, 40

(1969).

10. V.N. Bagratashvili, V. S. Letokhov, A.A. Makarov,

and E. A. Ryabov, Multiple Photon Infrared Laser

Photophysi
s and Photo
hemistry, Harwood A
ad. Publ.

(1985).

11. Multiple-Photon Ex
itation and Disso
iation of

Polyatomi
 Mole
ules, ed. by C. D. Cantrell, Topi
s in

Current Physi
s, Springer-Verlag, Berlin (1986), v. 35.

12. Â. Ñ. Ëåòîõîâ, Å. À. �ÿáîâ, Ìíîãî�îòîííàÿ

èçîòîïè÷åñêè-ñåëåêòèâíàÿ ÈÊ äèññîöèàöèÿ

ìîëåêóë, â êí. Èçîòîïû: ñâîéñòâà, ïîëó÷åíèå,

ïðèìåíåíèå, ïîä ðåä. Â.Þ. Áàðàíîâà, Ôèçìàòëèò,

Ì. (2005), ò. I, ñ. 445.

13. V.Yu. Baranov, A. P. Dyadkin, D.D. Malynta,

V.A. Kuzmenko, S.V. Pigulsky, V. S. Letokhov,

V.B. Laptev, E.A. Ryabov, I.V. Yarovoi, V.B. Zarin,

and A. S. Podorashy, Produ
tion of 
arbon isotopes by

laser separation, Pro
. SPIE (Progress in Resear
h and

Development of High-Power Industrial CO2-lasers),

4165, 314 (2000).

14. D. F. Wolfe and G. L. Humphrey, J. Mol. Stru
t. 3, 293

(1969).

15. �. Â. Àìáàðöóìÿí, Â. Ñ. Ëåòîõîâ, Å.À. �ÿáîâ,

Í.Â. ×åêàëèí, Ïèñüìà â ÆÝÒÔ 20, 597 (1974).

16. J. L. Lyman and S.D. Ro
kwood, J. Appl. Phys. 47(2),

595 (1975).

17. �. Â. Àìáàðöóìÿí, Þ.À. �îðîõîâ, Â. Ñ. Ëåòîõîâ,

�.Í. Ìàêàðîâ, Å.À. �ÿáîâ, Í.Â. ×åêàëèí, Êâàíòî-

âàÿ ýëåêòðîíèêà 2, 2197 (1975).

18. �. Â. Àìáàðöóìÿí, Â. Ñ. Äîëæèêîâ, Â. Ñ. Ëåòîõîâ,

Å.À. �ÿáîâ, Í.Â. ×åêàëèí, ÆÝÒÔ 69, 72 (1975).

19. �. Â. Àìáàðöóìÿí, Þ.À. �îðîõîâ, Â. Ñ. Ëåòîõîâ,

�.Í. Ìàêàðîâ, Å.À. �ÿáîâ, Í.Â. ×åêàëèí, Êâàíòî-

âàÿ ýëåêòðîíèêà 3, 802 (1976).

20. C. D. Ro
kwood, J.W. Hudson, Chem. Phys. Lett. 34,

542 (1975).

21. C. T. Lin, T. D. Z. Atvars, and F.B. T. Pessine, J. Appl.

Phys. 48, 1720 (1977).

22. Þ. �. Êîëîìèéñêèé, Å. À. �ÿáîâ, Êâàíòîâàÿ ýëåêòðî-

íèêà 5, 651 (1978).

23. Y. Ishikawa, O. Kurihara, R. Nakane, and S. Arai,

Chem. Phys. 52, 143 (1980).

24. Z. Peiran, Z. Wensen, and Z. Yuying, Chinese J. Lasers

8(10), 20 (1981).

25. K. Takeu
hi, O. Kurihara, and R. Nakane, Chem. Phys.

54, 383 (1981).

26. K.-H. Lee, H. Takeo, S. Kondo, C. Matsumura, Bull.

Chem. So
. Jpn. 58, 1772 (1985).

27. Â. Í. Êîíäðàòüåâ (ðåä.), Ýíåðãèè ðàçðûâà õèìè÷å-

ñêèõ ñâÿçåé, ïîòåíöèàëû èîíèçàöèè è ñðîäñòâî ê

ýëåêòðîíó, Íàóêà, Ì. (1974).

28. Â. Á. Ëàïòåâ, Å. À. �ÿáîâ, Êâàíòîâàÿ ýëåêòðîíèêà

13, 2368 (1986).

29. Â. Á. Ëàïòåâ, Å. À. �ÿáîâ, Õèìè÷åñêàÿ �èçèêà 7, 165

(1988).

30. R. S. M
Dowell, B. J. Krohn, H. Fli
ker, and

M. C. Vasquez, Spe
tro
him. A
ta 42A, 351 (1986).

31. �.Í. Ìàêàðîâ, À.Í. Ïåòèí, Ïèñüìà â ÆÝÒÔ 112,

226 (2020).

32. �.Í. Ìàêàðîâ, À.Í. Ïåòèí, ÆÝÒÔ 159, 281 (2021).

33. �.Í. Ìàêàðîâ, À.Í. Ïåòèí, Ïèñüìà â ÆÝÒÔ 115,

292 (2022).

34. Â. Á. Ëàïòåâ, �.Í. Ìàêàðîâ, À.Í. Ïåòèí, Å.À. �ÿáîâ,

ÆÝÒÔ 162, 60 (2022).

35. R. S. Karve, S.K. Sarkar, K.V. S. Rama Rao, and

J. P. Mittal, Appl. Phys. B 53, 108 (1991).

36. B. Y. Mohan, J. Chem. Phys. 46, 98 (1967).

37. S.W. Benson, Chem. Rev. 78, 23 (1978).

38. R. E. Noftle, R.R. Smardzewski, and W.B. Fox, Inorg.

Chem. 16(12), 3380 (1977).

Ïèñüìà â ÆÝÒÔ òîì 117 âûï. 9 � 10 2023


