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1. Введение 

В последнее время активно проводятся исследования, 
направленные на разработку индуцированных ИК лазер­
ным излучением низкоэнергетических (энергия актива­
ции не превышает 1 эВ) методов молекулярного лазерно­
го разделения изотопов (НЭМ МЛРИ), в том числе тяже­
лых элементов (см., например, обзоры [1, 2] и приведен­
ные в них ссылки). Это связано, в первую очередь, с тем, 
что в настоящее время в США активно внедряется в про­
изводство для обогащения урана лазерная технология 
SILEX (Separation of Isotopes by Laser EXcitation), в осно­
ве которой, вероятно, лежат индуцированные ИК лазе­
ром низкоэнергетические процессы [2, 3]. Это связано 
также с тем, что развитие хорошо известного метода 
изотопно-селективной ИК многофотонной диссоциации 
(МФД) молекул применительно к тяжелым элементам, в 
том числе к урану, сдерживается высокой энергоемко­
стью этого процесса, отсутствием высокоэффективных и 
мощных лазерных систем и рядом других факторов. 
Данный метод был доведен до практической реализации. 
В России (г. Калининград) было открыто и работало про­
изводство по разделению изотопов углерода за счет ИК 

МФД молекул CF2HCl (фреон-22) [4 – 8]. Для диссоциа­
ции молекулы UF6 необходимо поглощение 40 – 50 кван­
тов ИК излучения с длиной волны 16 мкм, т. е. 3.5 – 4.5 эВ 
энергии. Отсутствие высокоэффективных и мощных пе­
рестраиваемых по частоте лазерных систем, генерирую­
щих излучение с длинами волн вблизи 16 мкм, затрудняет 
работы по изотопно-селективной ИК МФД молекул UF6. 
В то же время исследования в этом направлении продол­
жаются (см., напр., [9]). 

Отметим, что, начиная с 1970-х годов, в США были 
предприняты попытки проектирования эффективных ла­
зерных систем для разделения изотопов урана, которые 
можно было бы запустить в серийное производство. 
Однако имевшиеся технические трудности преодолеть не 
удалось, и от работ в этом направлении в основном отка­
зались. В ряде других стран (Англия, Германия, Франция, 
ЮАР, Япония, Австралия) также пытались создать более 
экономичные методы обогащения урана, по сравнению 
со старым газодиффузионным методом, который в насто­
ящее время становится непривлекательным из-за высоко­
го энергопотребления. Большинство этих проектов тоже 
было закрыто в конце 1990-х годов. В настоящее время в 
США началось строительство четырех новых заводов по 
обогащению урана, в трех из них будут использоваться 
перспективные технологии, основанные на центрифуги­
ровании, а в четвертом планируется использовать лазер­
ное обогащение на основе технологии SILEX. Лазерная 
технология SILEX строго засекречена [2, 3]. 

В случае низкоэнергетических методов энергия акти­
вации процесса не должна превышать 1 эВ. Такая энергия 
характерна для физико-химических процессов адсорбции 
и десорбции молекул на поверхности, в том числе покры­
той молекулами или кластерами, а также на поверхности 

Селективная ИК многофотонная диссоциация молекул 
в импульсном газодинамически охлажденном молекулярном 
потоке, взаимодействующем с твердой поверхностью, 
как альтернатива низкоэнергетическим методам 
молекулярного лазерного разделения изотопов 

Г.Н.Макаров, А.Н.Петин

Приведены результаты исследований изотопно-селективной ИК многофотонной диссоциации (МФД) молекул SF6 и 
CF3I в импульсном газодинамически охлажденном молекулярном потоке, взаимодействующем с твердой поверхно-
стью. Оценена производительность этого метода (на примере молекул SF6) в условиях конкретного эксперимента. 
Выполнен анализ и приведены оценки производительности ряда низкоэнергетических методов молекулярного лазерно-
го разделения изотопов, основанных на использовании ИК лазеров для селективного возбуждения молекул. Указанные 
методы сопоставляются с методом селективной диссоциации молекул в потоке, взаимодействующем с поверхно-
стью. Показаны преимущества этого метода по сравнению как с низкоэнергетическими методами молекулярного ла-
зерного разделения изотопов, так и с методом ИК МФД молекул в невозмущенных струях и потоках. Сделан вывод, 
что этот метод может быть перспективной альтернативой низкоэнергетическим методам молекулярного лазерно-
го разделения изотопов. 

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

Г.Н.Макаров Институт спектроскопии РАН, Россия, 142190 Москва, 
Троицк, ул. Физическая, 5; e-mail: gmakarov@isan.troitsk.ru	
Петин А.Н. Институт спектроскопии РАН, Россия, 142190 Москва, 
Троицк, ул. Физическая, 5; АО «ГНЦ РФ – Троицкий институт ин­
новационных и термоядерных исследований», Россия, 142190 
Москва, Троицк, ул. Пушковых, вл. 12	

Поступила в редакцию 18 июня 2015 г., после доработки – 1 дека­
бря 2015 г.

лазерное разделение изотопов



249Селективная ИК многофотонная диссоциация молекул в импульсном газодинамически охлажденном молекулярном потоке. . .

больших кластеров, и для процессов диссоциации и фраг­
ментации слабосвязанных ван-дер-ваальсовых молекул. 

К настоящему времени предложено довольно много 
подходов к разработке НЭМ МЛРИ с применением ИК 
лазеров [2]. К ним относятся использование индуциро­
ванных непрерывным излучением СО2- или CO-лазеров 
селективных гетерогенных процессов на поверхности 
[10 – 12], а также процессов селективной ИК колебатель­
ной предиссоциации ван-дер-ваальсовых молекул [13 – 17] 
и селективного управления с помощью лазерного ИК из­
лучения кластеризацией молекул в газодинамически 
охлажденных струях и потоках [15 – 18]. Рассматривались 
возможности применения для этой цели селективного 
диссоциативного захвата молекулами низкоэнергетиче­
ских электронов [19], а также селекции молекул, внедрен­
ных в нанокапли (кластеры) сверхтекучего гелия [20 – 22]. 
В контексте применения для разделения изотопов иссле­
довались процессы взаимодействия колебательно-высо
ковозбужденных и невозбужденных молекул с конденси­
рованными на холодной поверхности молекулами (кла­
стерами) [23, 24]. С этой же целью исследовались процес­
сы селективного захвата молекул кластерами [25] и дезин­
теграции слабосвязанных ван-дер-ваальсовых кластеров 
при столкновении с колебательно-возбужденными моле­
кулами [26, 27]. 

Метод разделения изотопов на основе захвата моле­
кулами низкоэнергетических электронов [19] и недавно 
предложенные методы селекции молекул с участием кла­
стеров и наночастиц [25 – 27] еще мало изучены, недоста­
точно эффективны и сложны для реализации на практике 
[2]. Метод селекции молекул, внедренных в нанокапли ге­
лия [20 – 22], также недостаточно эффективен и сложен 
для практической реализации. Однако некоторые подхо­
ды могут стать основой для разработки НЭМ МЛРИ. К 
ним можно отнести использование гетерогенных процес­
сов на поверхности c применением для возбуждения мо­
лекул непрерывных и импульсных ИК лазеров [12, 23, 24], 
а также процессов подавления кластеризации молекул и 
диссоциации кластеров в газодинамически охлажденных 
струях и потоках и их комбинации [15 – 18]. Вероятно, 
именно последние процессы лежат в основе технологии 
SILEX [1 – 3]. 

В настоящей работе выполнен анализ и проведено 
сравнение указанных выше методов с методом селектив­
ной ИК МФД молекул в импульсном газодинамически 
охлажденном молекулярном потоке, взаимодействую­
щем с твердой поверхностью, в том числе в неравновес­
ных условиях скачка уплотнения [28 – 33]. Приведены ре­
зультаты анализа полученных нами ранее данных по 
изотопно-селективной диссоциации молекул SF6 в скачке 
уплотнения.

Сделаны оценки производительности метода. По
казано, что она существенно больше производительно­
сти низкоэнергетических методов молекулярного лазер­
ного разделения изотопов, а также производительности 
метода ИК МФД молекул в невозмущенных струях и по­
токах. На основе анализа рассмотренных методов и оце­
нок их эффективности для разделения изотопов в услови­
ях конкретных экспериментов, а также их сопоставления 
между собой делается вывод о том, что метод селектив­
ной ИК МФД молекул в неравновесных условиях скачка 
уплотнения можно рассматривать как перспективную 
альтернативу низкоэнергетическим методам молекуляр­
ного лазерного разделения изотопов. 

2. ИК МФД молекул в импульсном 
газодинамически охлажденном молекулярном 
потоке, взаимодействующем с твердой 
поверхностью

Изотопно-селективная ИК МФД молекул в импульс­
ном газодинамически охлажденном молекулярном пото­
ке, взаимодействующем с твердой поверхностью, деталь­
но исследовалась в работах [28 – 33] на примере молекул 
SF6 и CF3I. Показано, что при возбуждении молекул в не­
равновесных условиях формирующегося перед поверхно­
стью скачка уплотнения достигаются высокие выходы 
продуктов и большие селективности при сравнительно низ­
кой плотности энергии возбуждения (менее 1.5 – 2 Дж/см2). 
Такие плотности энергии значительно (в 3 – 5 раз) меньше 
необходимых для диссоциации молекул в невозмущен­
ных струях и потоках. Поэтому, хотя в основе развитого 
в работах [28 – 33] подхода лежит процесс диссоциации 
молекул, из-за умеренной плотности энергии, необходи­
мой для диссоциации, его можно рассматривать в одном 
ряду с низкоэнергетическими методами молекулярного 
лазерного разделения изотопов. Рассмотрим основы это­
го подхода и некоторые результаты. 

2.1. Неравновесные условия в скачке уплотнения 

В газодинамических струях и потоках в процессе бы­
строго охлаждения газа при расширении термодинамиче­
ское равновесие между различными степенями свободы 
нарушается из-за различий во временах поступательной, 
вращательной и колебательной релаксаций: tr G trot G 
tvib. Степень отклонения от локального равновесия зави­
сит от числа столкновений zcol, необходимых для релакса­
ции данной степени свободы. Для многоатомных моле­
кул обычно выполняется соотношение ztr G zrot G zvib, 
поэтому для соответствующих эффективных температур 
реализуется [34] условие 

T1 tr G T1 rot G T1 vib .	 (1) 

В скачке уплотнения [35, 36], который формируется при 
взаимодействии импульсного газодинамически охлаж­
денного молекулярного потока с твердой поверхностью, 
из-за различий в скоростях поступательной, вращатель­
ной и колебательной релаксаций молекул [37] могут реа­
лизоваться обратные соотношению (1) неравновесные 
условия, а именно:

T2 tr H T2 rot H T2 vib .	 (2) 

При этом из-за большого времени колебательно-посту
пательной релаксации (например, для SF6 константа ско­
рости ptV – T » 150 мкс·мм рт. ст. [38], для CF3I ptV – T » 
350 ± 100 мкс·мм рт. ст. [39]), колебательная температура 
молекул в скачке уплотнения при использовании им­
пульсного потока разреженного газа может практически 
не отличаться от колебательной температуры молекул в 
падающем потоке (T2 vib » T1 vib), тогда как поступатель­
ная и вращательная температуры молекул в скачке уплот­
нения значительно выше, чем в падающем потоке: T2 tr > 
T1 tr и T2 rot > T1 rot. Таким образом, в скачке уплотнения 
создаются новые неравновесные условия, которые харак­
теризуются тем, что колебательная температура молекул 
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существенно меньше поступательной и вращательной 
температур. Именно в таких условиях исследовалась се­
лективная диссоциация молекул SF6 и CF3I в работах 
[28 – 33].

2.2. Экспериментальная установка

Схема установки показана на рис.1. Для получения 
молекулярного потока использовалось импульсное соп­
ло типа «токовая петля» [40] с диаметром отверстия 
0.75  мм и длительностью импульса открывания около 
100 мкс (по полувысоте). Давление газа над соплом изме­
нялось в диапазоне 0.1 – 3.5 атм. Выпускное отверстие 
сопла имело форму конуса с углом раствора 60°. Высота 
конуса составляла 15 мм. Число молекул Nfl, истекающих 
из сопла за один импульс, зависело от давления газа над 
соплом и в рассматриваемых экспериментах изменялось 
от 5 × 1015 до 1.5 × 1017 молекул/имп. [30, 32]. Сопло могло 
работать как в режиме одиночных импульсов, так и при 
частоте их следования до 1 Гц. Вакуумная камера, в кото­
рой формировался молекулярный поток, откачивалась 
до давления (1 – 2) × 10–6 мм рт. ст. Молекулярный поток 
формировался с помощью двух тонких металлических 
полосок, которые были прикреплены к выходному кону­
су сопла таким образом, что образовывали двугранный 
угол с ребром, параллельным оси y. В плоскости xz они 
имели переменный радиус кривизны.

На расстоянии x = 50 – 150 мм от сопла перпендику­
лярно направлению потока располагалась твердая по­
верхность (пластинки из кристаллов KBr, CaF2, LiF, ко­
торые пропускали люминесценцию молекул HF*). В ре­
зультате взаимодействия сверхзвукового молекулярного 
потока с поверхностью перед ней формировался скачок 
уплотнения (ударная волна) [35, 36] с существенно неод­
нородными, нестационарными и неравновесными харак­
теристиками. Протяженность фронта скачка уплотнения, 
который по порядку величины равен длине свободного 
пробега молекул [35], в условиях рассматриваемых экспе­
риментов составляла 0.2  –  5 мм [30 – 32]. 

Возбуждение молекул производилось перестраивае­
мым по частоте импульсным излучением СО2-лазера с 
энергией в импульсе около 3 Дж. Диссоциация молекул 

исследовалась нами в случае их возбуждения как в невоз­
мущенном потоке (в отсутсутствие поверхности на пути 
потока), так и в потоке, падающем на поверхность; при­
чем и до их взаимодействия с поверхностью и формиро­
вания скачка уплотнения, и непосредственно в самом 
скачке уплотнения. В падающем на поверхность потоке 
молекулы возбуждались на расстоянии Dx » 50 – 70 мм от 
поверхности, а в скачке уплотнения – на расстоянии от 
нее Dx = 1.5 – 8 мм. Излучение лазера фокусировалось ци­
линдрической линзой с фокусным расстоянием 12 см, ось 
которой была параллельна поверхности. Поперечное се­
чение лазерного пучка в фокусе линзы представляло со­
бой прямоугольник 0.18 × 12.5 мм (рис.1). 

2.3. Метод исследования 

Диссоциация молекул SF6 исследовалась с помощью 
детектирования люминесценции HF* (l » 2.5 мкм). Ко
лебательно-возбужденные молекулы HF* образуются в 
реакции атомов фтора (первичного продукта диссоциа­
ции SF6) с водородом или метаном [41]. Интенсивность 
люминесценции HF* хорошо коррелирует с выходом дис­
социации SF6 [42]. Люминесценция детектировалась с по­
мощью ИК приемника на основе PbS с приемной пло­
щадкой 1 × 1 см (полоса пропускания ~16 кГц). В случае 
возбуждения молекул в падающем на поверхность потоке 
HF*-люминесценция наблюдалась как из зоны возбужде­
ния молекул, так и из формирующегося перед поверхно­
стью скачка уплотнения, где колебательно- возбужден­
ные молекулы диссоциировали при столкновениях друг с 
другом. При небольших расстояниях от зоны возбужде­
ния молекул поверхности (Dx G20 мм) импульсы люми­
несценции из этих двух зон не разрешались во времени 
ИК приемником. В этом случае измерялся интегральный 
сигнал люминесценции HF*. 

В экспериментах измерялись также выход продукта 
SF4 и коэффициент обогащения его изотопом 34S. Про
цедура сбора и ИК анализа продуктов и оставшегося по­
сле облучения исходного газа при диссоциации молекул в 
газодинамическом потоке подробно описана в [43]. Коэф
фициент обогащения в SF4 

[ ]
[ ]
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SF

K 1prod
34 32

4

34
4

z= ,	 (3)

где [34SF4]/[32SF4] – отношение концентраций указанных 
молекул в продукте SF4; z = 34S/32S » 0.044 – отношение 
процентных составов изотопов серы в исходном газе SF6. 
Отношение концентраций 34SF4 и 32SF4 в продукте изме­
рялось по спектрам ИК поглощения (колебание v6 моле­
кулы SF4; v6 » 728 см–1 для 32SF4 [44]), в котором сдвиг по­
лос поглощения для изотопов 34SF4 и 32SF4 составляет 
~12.3 см–1 [45]. 

В экспериментах с молекулой CF3I измерялись выход 
продукта С2F6 и коэффициент обогащения его изотопом 
13C. Эти измерения проводились на основе анализа ИК 
спектров и масс-спектров продуктов, а также оставшего­
ся после облучения исходного газа. Изотопный состав 
С2F6 определялся по ионному осколку C2F5+. Коэффициент 
обогащения в С2F6 
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+
+ ,	 (4) Рис.1.  Схема экспериментальной установки. Лазерный пучок на­

правлен вдоль оси y [28]. 
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где I119, I120 и I121 – интенсивности масс-пиков иона C2F5+; 
z = 13C/12C » 0.011 – отношение процентных составов 
изотопов углерода в исходном газе CF3I. 

2.4. Некоторые результаты и их анализ 

На рис.2,а показаны зависимости интенсивности лю­
минесценции HF* от давления газа над соплом при воз­
буждении молекул SF6 в невозмущенном потоке (кривая 
1) и в потоке, падающем на поверхность (кривая 2). На 
рис.2,б приведена зависимость от давления отношения R 
экспериментальных значений интенсивности, представ­
ленных кривыми 2 и 1. Видно, что при всех исследуемых 
давлениях газа над соплом интенсивность люминесцен­
ции HF* в случае возбуждения молекул в потоке, падаю­
щем на поверхность, значительно (в 5 – 9 раз) больше та­
ковой в случае возбуждения молекул в невозмущенном 
потоке. Особенно большое различие наблюдается при 
давлениях газа над соплом в диапазоне от примерно 0.25 
до 1.25 атм. Это, вероятно, связано с тем, что в указанном 
диапазоне давлений реализовывались оптимальные усло­
вия для диссоциации колебательно-возбужденных моле­

кул, попадающих в скачок уплотнения, за счет столкнове­
ний. При меньших давлениях газа над соплом еще не фор­
мируется интенсивный скачок уплотнения перед поверх­
ностью, и поэтому роль диссоциации молекул в результа­
те столкновений мала [30]. При более высоких давлениях 
газа над соплом с процессом диссоциации молекул за 
счет столкновений в скачке уплотнения, возможно, начи­
нает конкурировать процесс их колебательно-поступа
тельной релаксации. 

Установлено также [29, 30, 32], что в широком диапа­
зоне плотностей энергии интенсивность люминесценции 
HF* в случае возбуждения молекул SF6 в скачке уплотне­
ния, а также в потоке, падающем на поверхность, суще­
ственно больше, чем в при их возбуждении в невозмущен­
ном потоке (рис.3,а). Интенсивность люминесценции 
HF* в потоке, падающем на поверхность, примерно в 3 – 7 
раз, а в скачке уплотнения – более чем в 30 раз превыша­
ет интенсивность в невозмущенном потоке. Это различие 
еще значительней при плотностях энергии возбуждения 

Рис.2.  (а) Зависимости интенсивности люминесценции HF* от сум­
марного давления газа над соплом (при возбуждении SF6 в смеси с 
CH4 (p(SF6)/p(CH4) = 1) в невозмущенном потоке (1) и в потоке, па­
дающем на поверхность (2). Полное давление газа над соплом 2.4 
атм, расстояние от сопла до поверхности (для кривой 2) х = 51 мм, 
Dx = 2.5 мм. Молекулы возбуждались на частоте 945.98 см–1 (линия 
10Р(18) СО2-лазера) при усредненной по объему облучения плот­
ности энергии Ф = 7.3 Дж/см2 [30, 32]. (б) Зависимость отношения R 
интенсивностей люминесценции HF* в потоке, падающем на по­
верхность, и в невозмущенном потоке от суммарного давления 
газа над соплом. Получено на основе данных работы [30]. 

Рис.3.  (а) Зависимости интенсивности люминесценции HF* от 
плотности энергии при возбуждении SF6 в смеси с CH4 (p(SF6)/
p(CH4) = 1) в невозмущенном потоке (1), в потоке, падающем на 
поверхность (2), и в скачке уплотнения (3). Полное давление газа 
над соплом 2.4 атм, расстояние от сопла до поверхности (для кри­
вых 2 и 3) х = 51 мм, Dx = 2.5 мм. Молекулы возбуждались на ча­
стоте 945.98 см–1 (линия 10Р(18) СО2-лазера) [30, 32]. (б) Зависимости 
отношений соответственно R1 и R2 интенсивностей люминесцен­
ции HF* в потоке, падающем на поверхность (1), и в скачке уплот­
нения (2) к интенсивности люминесценции HF* в невозмущенном 
потоке от плотности энергии возбуждающего лазерного излуче­
ния. Получено на основе данных работы [30].
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не более 3 Дж/см2 (рис.3,б), что указывает на весьма суще­
ственный вклад диссоциации молекул за счет столкнове­
ний в скачке уплотнения в суммарный выход диссоциа­
ции при малых плотностях энергии. Приведенные резуль­
таты свидетельствуют о том, что при возбуждении моле­
кул в скачке уплотнения, а также в потоке, падающем на 
поверхность, имеет место значительное увеличение выхо­
да продуктов по сравнению со случаем возбуждения мо­
лекул в невозмущенном потоке. 

Прямые измерения выхода конечных продуктов (SF4 
и C2F6) и селективности процесса (коэффициента обога­
щения в продуктах) в случае возбуждения молекул SF6 и 
CF3I в потоке, взаимодействующем с поверхностью, и в 
невозмущенном потоке, были выполнены в работах 
[29, 30, 32] и [31] соответственно. Некоторые результаты 
приведены в табл.1. Показано, что при возбуждении мо­
лекул SF6 в потоке, падающем на поверхность, выход SF4 
в 2.5 раза, а в скачке уплотнения примерно в 12 раз боль­
ше, чем в невозмущенном потоке. При возбуждении CF3I 
в потоке, падающем на поверхность, выход C2F6 в 2.5 
раза, а в скачке уплотнения примерно в 14 раз больше, 
чем в невозмущенном потоке. Установлено, что при воз­
буждении SF6 при плотности энергии 10 Дж/см2 в невоз­
мущенном потоке коэффициент обогащения K34

prod
 = 

17 ± 5, в потоке, падающем на поверхность, K34
prod

 = 15 ± 3, 
а при возбуждении в скачке уплотнения K34

prod
 = 14 ± 3. 

При возбуждении CF3I при плотности энергии 1.5 Дж/см2 

в невозмущенном потоке коэффициент обогащения K13
prod 

= 21 ± 3, в потоке, падающем на поверхность, K13
prod 

= 
19 ± 3, а при возбуждении в скачке уплотнения K13

prod
 = 

15 ± 3. Таким образом, селективность диссоциации моле­
кул в потоке, падающем на поверхность, и в скачке уплот­
нения лишь незначительно (менее чем на 25 % – 30 %) 
меньше селективности диссоциации молекул в невозму­
щенном потоке, тогда как выход продуктов существенно 
(более чем на порядок) больше.

Увеличение выхода продуктов при возбуждении мо­
лекул в потоке, падающем на поверхность, связано с тем, 
что довольно большая часть колебательно-возбужденных 
ниже границы диссоциации молекул диссоциирует в ре­
зультате взаимных столкновений, попадая в скачок уп
лотнения. Интегральная селективность диссоциации в 
этом случае довольно высока, поскольку молекулы воз­
буждаются в падающем газодинамически охлажденном 
потоке. При возбуждении молекул непосредственно в 
скачке уплотнения увеличение выхода продуктов проис­
ходит за счет роста температуры, плотности газа и выхо­
да диссоциации молекул. В свою очередь, увеличение вы­
хода диссоциации молекул обусловлено, во-первых, их 
более эффективным возбуждением в скачке уплотнения, а 
во-вторых, бóльшим вкладом столкновительной диссо­

циации молекул, которые возбуждены ИК импульсом 
ниже границы диссоциации и в невозмущенном потоке не 
диссоциируют из-за малой частоты столкновений [30, 32]. 
Сравнительно высокая селективность в скачке уплотне­
ния является следствием того, что колебательная темпе­
ратура молекул в нем остается довольно низкой. Пока
зано [33], что при формировании селективности процесса 
доминирующим фактором является колебательная, а не 
вращательная температура молекул. 

3. Оценка эффективности метода и ее 
сравнение с эффективностями других методов 

Сравнение эффективностей всех указанных выше ме­
тодов молекулярного лазерного разделения изотопов на 
основе объективных критериев представляется на данном 
этапе исследований довольно сложным. Это связано, 
главным образом, с недостатком необходимых экспери­
ментальных данных об основных параметрах разделения, 
в частности о селективности и выходе продуктов, а также 
о геометрии облучения и параметрах лазерного излуче­
ния. 

В работе [14] были выполнены оценки для случая по­
лучения обогащенного продукта 10BCl3 методом селек­
тивной колебательной предиссоциации кластеров Ar – 
10BCl3 в непрерывной струе. Эти оценки показывают, что 
хотя из молекулярного пучка с помощью непрерывно ра­
ботающего СО2-лазера можно удалить около 70 % моле­
кул Ar – 10BCl3, это лишь небольшая доля полного числа 
молекул 10BCl3 в пучке. Концентрация ван-дер-вааль
совых димеров в пучке составляет лишь несколько про­
центов от полной концентрации газа BCl3 над соплом. 
Поэтому для используемой экспериментальной установ­
ки (сопло диаметром 50 мкм, суммарное давление газа 
над соплом ~7 атм) разделение 1 моля 10BCl3 в естествен­
ной смеси изотопомеров потребует нескольких лет непре­
рывного облучения, рециркуляции газа и сбора продук­
тов. В то же время, по мнению авторов, производитель­
ность такой установки несложно увеличить, например, в 
100 раз, если использовать большие вакуумные насосы и 
сопла с отверстиями большого диаметра. Это позволит 
уменьшить требуемое время до нескольких дней [14]. 

В работе [21] была оценена производительность мето­
да селекции молекул, внедренных в нанокапли гелия. 
Оценки были сделаны для случая разделения изотопов 
серы на примере молекул SF6. В оценках исходили [21] из 
интенсивностей реально получаемых кластерных пучков 
гелия и производительности используемых для этого 
диффузионных насосов. Показано, что выход обогащен­
ного продукта 34SF6 составляет около 1013 молекул/c, или 
3.6 × 1016 молекул/ч, что эквивалентно примерно 0.01 мг/ч. 

Табл.1.  Выход продуктов SF4 и C2F6 и коэффициенты обогащения их изотопами 34S и 13C в случае возбуждения молекул SF6 и CF3I в не­
возмущенном потоке, в потоке, падающем на поверхность, и в скачке уплотнения [30, 31].

Состав и дав- 
ление газа над 
соплом (атм)

Линия 
СО2-лазера

Плотность 
энергии 
(Дж/см2)

Выход продуктов SF4, C2F6 (отн. ед.) Коэффициенты обогащения (K34
prod

, K13
prod

)

Невозмущен- 
ный поток

Поток, 
падающий на 
поверхность

Скачок 
уплотнения

Невозмущен- 
ный поток

Поток, 
падающий на 
поверхность

Скачок 
уплотнения

SF6
       1.25 10Р(16) 12 1 ± 0.2 2.5 ± 0.5 12 ± 3

             1.25 10Р(36) 10 17 ± 5 15 ± 3 14 ± 3 

CF3I
     1.5 9R(12) 1.3 1 ± 0.2 2.5 ± 0.5 14 ± 3

             1.5 9P(20) 1.5 21 ± 3 19 ± 3 15 ± 3
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Это очень низкая производительность, даже с учетом 
того, что приведенные оценки сделаны только для одной 
небольшой установки на основе одного диффузионного 
насоса. 

Оценки выхода продуктов при использовании хоро­
шо известного метода ИК МФД молекул в газодинамиче­
ски охлажденных струях и потоках были выполнены в 
работе [21]. Отметим, что не очень большие выходы про­
дуктов характерны и для этого метода. Так, например, 
при лазерном разделении изотопов урана методом ИК 
МФД молекул UF6 с целью более эффективного охлажде­
ния газа в газодинамических потоках используется до­
вольно обедненная смесь молекул UF6 в газе-носителе 
(отношение концентраций молекул UF6 и газа-носителя 
составляет менее 0.01 [46, 47]). В то же время для эффек­
тивного возбуждения и диссоциации молекул требуются 
довольно большие плотности лазерной энергии (по край­
ней мере, свыше 1 Дж/см2 для диссоциации предваритель­
но возбужденных молекул), что приводит к уменьшению 
скважности облучения до величин, не превышающих 
0.001 [21].

Большие (s » 3 – 5) селективности, вероятно, можно 
получить лишь при малых выходах диссоциации ( b G 
0.01). И хотя (в отличие от рассмотренных выше методов) 
в случае разделения изотопов методом ИК МФД молекул 
в газодинамических потоках допустимо примерно на два 
порядка более высокое давление в камере (около 10–2 мм 
рт. ст.) и при этом можно реализовать примерно на два 
порядка большие потоки газа (~1022 частиц/с), оценки по­
казывают [21], что выход продуктов может составить 
примерно 1015 молекул/с, или 3.6 × 1018 молекул/ч. Это 
примерно на два порядка больше, чем в случае метода с 
использованием нанокапель гелия. 

Оценить производительность метода разделения изо­
топов, основанного на индуцированном ИК лазером се­
лективном подавлении кластеризации молекул в газоди­
намических струях и потоках [15 – 18], проблематично из-
за отсутствия необходимых для этого данных. Учитывая 
то, что в этом методе для достижения приемлемой селек­
тивности должна использоваться сильно разбавленная 
смесь молекул и газа-носителя (концентрация молекул в 
смеси не более 0.5 % – 1 % [15, 18]), а размеры зоны дазер­
ного облучения потока должны быть небольшими (огра­
ничены несколькими калибрами сопла) [2], можно пола­

гать, что его эффективность, по-видимому, тоже не очень 
высока. 

Оценим теперь производительность описанного нами 
в настоящей работе метода диссоциации молекул в скач­
ке уплотнения, используя результаты работ [30, 32]. Сде­

лаем это на примере диссоциации молекул SF6 и получе­
ния обогащенного продукта 34SF4 в условиях конкретно­
го эксперимента и при измеренных параметрах молеку­
лярного потока [30]. Так, при давлении SF6 над соплом 
2 атм число выходящих из сопла за один импульс моле­
кул Nf l » 6 × 1016 [30, 48]. Объем потока Vf l » 30 см3, сред­
няя концентрация молекул в потоке N1 » 2 × 1015 см–3. В 
скачке уплотнения средняя концентрация молекул SF6 
была N2 » 2.8 × 1016 см–3 [30, 48]. Протяженность фронта 
скачка уплотнения в случае SF6 составляла ~3 мм. Ла­

зерным излучением при умеренной плотности энергии 
можно было облучать объем газа, определяемый геоме­
трическим сечением сфокусированного лазерного пучка 
(например, ~1.5 мм × 20 мм) и длиной облучаемой зоны 
вдоль поверхности (~10 см), т. е. объем газа Vexc » 3 см3. 

Концентрация молекул 34SF6 (4.2 % в природной сме­
си изотопомеров) в облучаемом объеме составляла ~1.2 × 
1015 см–3, а полное число молекул было равно ~3.6 × 1015. При 
плотности энергии лазерного излучения Ф » 1.5 Дж/см2 
выход диссоциации молекул в скачке уплотнения состав­
лял ~0.3. Это следует из того, что при Ф » 1.5 Дж/см2 сиг­
нал люминесценции  HF* в скачке уплотнения соответ­
ствовал таковому для невозмущенного молекулярного 
потока при Ф » 6.5 – 7 Дж/см2 (см. рис.2,а), когда выход 
диссоциации молекул SF6 превышал 0.3 [49]. Следова
тельно, число молекул 34SF6, которые диссоциируют за 
один импульс, составляет ~1.1 × 1015. Без учета потерь в 
химических реакциях и при частоте следования импуль­
сов, например, 100 Гц за один час облучения можно полу­
чить ~4 × 1020 молекул 34SF4, или ~1022 молекул за сутки, 
что составляет около 1.6 × 10–2 моль, или ~1.8 г 34SF4. Это 
существенно (примерно на два порядка) больше оценоч­
ных значений, приведенных для случая получения обога­
щенного продукта 10BCl3 методом селективной колеба­
тельной предиссоциации кластеров Ar – 10BCl3, примерно 
на четыре порядка больше, чем при обогащении молекул 
34SF6 с использованием нанокапель гелия, и примерно на 
полтора-два порядка больше, чем в случае ИК МФД мо­
лекул UF6. Результаты всех приведенных выше оценок 

Табл.2.  Оценки производительности ряда методов молекулярного лазерного разделения изотопов в условиях конкретных экспериментов.

Метод
Молекулы, для которых 
выполнены оценки

Режим работы, частота следо- 
вания лазерных импульсов

Оценочное значение про- 
зводительности (мг/ч)

Литература

Селективная колебательная 
предиссоциация ван-дер-
ваальсовых молекул 

10BCl3 Непрерывный СО2-лазер 1 – 1.5 [14]

Селекция молекул, внедренных 
в нанокапли гелия

34SF6 Импульсный СО2-лазер,  500 Гц G0.01 [21]

Селективная ИК МФД молекул 
в газодинамически охлажденном 
молекулярном потоке 

235UF6 Импульсный СО2-лазер, 500 Гц 1 – 2 [21]

Селективная ИК МФД молекул 
в неравновесных условиях скачка 
уплотнения 

34SF6 Импульсный СО2-лазер, 100 Гц 50 – 75 
Настоящая 
работа

Селективная ИК МФД молекул 
в потоке, падающем на поверх­
ность 

34SF6 Импульсный СО2-лазер, 100 Гц 20 – 30 
Настоящая 
работа
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показаны в табл.2. Там же приведены оценки для случая 
возбуждения молекул в потоке, падающем на поверх­
ность. Эффективность метода и в этом случае довольно 
высока. Обратим внимание на то, что при оценках пара­
метров данного метода частота следования лазерных им­
пульсов была принята равной 100 Гц. 

Отметим, что для реализации процесса ИК МФД мо­
лекул в скачке уплотнения подходит CO2-лазер с энерги­
ей в импульсе 0.5 – 1.0 Дж. При этом из-за сравнительно 
высокой селективности процесса диссоциации (в случае 
молекул SF6 – около 14, см. табл.1) в описанных выше 
условиях будет поглощаться не более 1.5 % – 2.5 % энергии 
лазера. Давление в вакуумной камере на уровне (0.5 – 1) × 
10–3 мм рт. ст. является для этого метода удовлетворитель
ным, в связи с чем процесс разделения изотопов можно 
масштабировать, например, за счет использования ряда 
круглых или щелевых импульсных сопел. 

4. Заключение 

Описан метод и приведены результаты исследований 
изотопно-селективной ИК МФД молекул в импульсном 
газодинамически охлажденном молекулярном потоке, 
взаимодействующем с твердой поверхностью, в том чис­
ле в неравновесных условиях скачка уплотнения. Выпол
нен анализ полученных результатов. Сделаны оценки 
производительности метода. Результаты оценок сопо­
ставляются с таковыми для ряда низкоэнергетических ме­
тодов молекулярного лазерного разделения изотопов. 
Показано, что производительность рассмотренного ме­
тода существенно превышает производительность низко­
энергетических методов, а также производительность ме­
тода ИК МФД молекул в невозмущенных струях и потоках. 

Другим важным преимуществом этого метода по 
сравнению с рассмотренными низкоэнергетическими ме­
тодами молекулярного лазерного разделения изотопов 
является легкость его реализации на практике. Высокая 
эффективность и простота данного метода продемон­
стрированы в экспериментах [28 – 33], где довольно легко 
были реализованы условия для получения больших выхо­
дов продуктов при сравнительно высокой селективности 
процесса. Измерения выхода продуктов и селективности 
в экспериментах проводились с реально наработанным и 
собранным в кювету обогащенным газом, а не методом 
масс-спектрометрического детектирования этих параме­
тров в режиме on line, как во многих других рассмотрен­
ных методах. Важно также то, что для реализации этого 
метода на практике подходят СО2-лазеры с умеренной 
энергией импульсов. Поэтому изотопно-селективную ИК 
многофотонную диссоциацию молекул в импульсном га­
зодинамически охлажденном молекулярном потоке, вза­
имодействующем с твердой поверхностью, в том числе в 
неравновесных условиях скачка уплотнения, можно рас­
сматривать как перспективную альтернативу низкоэнер­
гетическим методам молекулярного лазерного разделе­
ния изотопов. 
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