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ÈÑÑËÅÄÎÂÀÍÈÅ ÂÎÇÌÎÆÍÎÑÒÈ ÑÅËÅÊÖÈÈ ÌÎËÅÊÓË,ÂÍÅÄ�ÅÍÍÛÕ Â ÍÀÍÎÊÀÏÅËÜÊÈ (ÊËÀÑÒÅ�Û)ÑÂÅ�ÕÒÅÊÓ×Å�Î �ÅËÈßÂ. Í. Ëîõìàí, �. Í. Ìàêàðîâ *Èíñòèòóò ñïåêòðîñêîïèè �îññèéñêîé àêàäåìèè íàóê142190, Òðîèöê, Ìîñêîâñêàÿ îáë., �îññèÿÏîñòóïèëà â ðåäàêöèþ 22 ñåíòÿáðÿ 2004 ã.Èçó÷åíà âîçìîæíîñòü ñåëåêöèè ìîëåêóë, âíåäðåííûõ â íàíîêàïåëüêè (êëàñòåðû) ñâåðõòåêó÷åãî ãåëèÿ.Ïðåäëàãàåìûé ìåòîä îñíîâàí íà ñåëåêòèâíîì êîëåáàòåëüíîì âîçáóæäåíèè ìîëåêóë, âíåäðåííûõ â êëàñ-òåðû, èíòåíñèâíûì ëàçåðíûì ÈÊ-èçëó÷åíèåì, ÷òî ïðèâîäèò ê çíà÷èòåëüíîìó óìåíüøåíèþ ðàçìåðîâ âîç-áóæäàåìûõ êëàñòåðîâ, è ïîñëåäóþùåì ðàçäåëåíèè êëàñòåðîâ ïî ðàçìåðàì çà ñ÷åò ðàññåÿíèÿ êëàñòåðíîãîïó÷êà íà ïåðåñåêàþùåì åãî ìîëåêóëÿðíîì (àòîìíîì) ïó÷êå. Ïîäðîáíî îïèñàí ìåòîä è ïðîâåäåí àíàëèçâîçìîæíîñòè ñåëåêöèè ìîëåêóë (íà ïðèìåðå SF6), âíåäðåííûõ â êëàñòåðû ãåëèÿ, ïóòåì èõ âîçáóæäåíèÿèíòåíñèâíûì èçëó÷åíèåì CO2-ëàçåðà è ðàçëîæåíèÿ êëàñòåðíîãî ïó÷êà ïî óãëó íà ïó÷êå àòîìîâ êñåíî-íà. �åçóëüòàòû àíàëèçà ïîêàçûâàþò, ÷òî ñ ïîìîùüþ ïðåäëîæåííîãî ìåòîäà ìîæíî ïðîâîäèòü ñåëåêöèþìîëåêóë ïî èçîòîïíîìó (êîìïîíåíòíîìó) ñîñòàâó. �àññìîòðåíû ïðåèìóùåñòâà è íåäîñòàòêè ìåòîäà.PACS: 33.80.-b, 42.62.Fi, 36.40.-
, 28.60.+s1. ÂÂÅÄÅÍÈÅÂ íàñòîÿùåå âðåìÿ áîëüøîå ÷èñëî ýêñïåðèìåí�òàëüíûõ è òåîðåòè÷åñêèõ èññëåäîâàíèé ïðîâîäèòñÿñî ñâåðõòåêó÷èìè êàïåëüêàìè (êëàñòåðàìè) ãåëèÿíàíîìåòðîâîãî ðàçìåðà, êîòîðûå ïîëó÷àþò ïðè èñ�òå÷åíèè ãàçà èç îõëàæäàåìûõ ñîïëîâûõ èñòî÷íè�êîâ (ñì., íàïðèìåð, îáçîðíûå ñòàòüè [1�11℄). �àç�ìåð êëàñòåðîâ, êîòîðûé îïðåäåëÿåòñÿ ÷èñëîì N àòî�ìîâ ãåëèÿ â êàïåëüêå, ñîñòàâëÿåò îò íåñêîëüêèõ äå�ñÿòêîâ äî N � 107. �àçðàáîòàííûå ìåòîäû ïîëó÷å�íèÿ ïó÷êîâ ñâåðõòåêó÷èõ íàíîêàïåëåê ãåëèÿ è âíå�äðåíèÿ â ýòè êàïåëüêè îäèíî÷íûõ ìîëåêóë ïîçâî�ëÿþò èçó÷àòü ñïåêòðû ìîëåêóë è êëàñòåðîâ â ìÿã�êîé êâàíòîâîé ìàòðèöå íîâîãî òèïà � â æèäêîìñâåðõòåêó÷åì ãåëèè [1�9℄. Óêàçàííûå ìåòîäû ïîç�âîëÿþò íå òîëüêî èññëåäîâàòü ñïåêòðû îäèíî÷íûõìîëåêóë è êëàñòåðîâ ïðè î÷åíü íèçêîé òåìïåðàòó�ðå (T � 0:37 Ê), íî è íà îñíîâå ñïåêòðîñêîïè÷å�ñêèõ èçìåðåíèé èçó÷àòü ñâîéñòâà ñàìèõ ñâåðõòåêó�÷èõ êàïåëåê ãåëèÿ [5; 6; 9℄. Êðîìå òîãî, ýêñïåðèìåí�òû ñ êàïåëüêàìè ãåëèÿ îòêðûâàþò áîëüøèå âîçìîæ�íîñòè äëÿ èññëåäîâàíèÿ ìíîãèõ �èçèêî-õèìè÷åñêèõ*E-mail: gmakarov�isan.troitsk.ru

ïðîöåññîâ, ïðîèñõîäÿùèõ íà àòîìíî-ìîëåêóëÿðíîìóðîâíå ïðè ïðåäåëüíî íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ. Òàê, íà�ïðèìåð, ìåòîä âíåäðåíèÿ ìîëåêóë â íàíîêàïåëüêèãåëèÿ ïîçâîëÿåò ïîëó÷àòü äëèííûå öåïî÷êè îïðåäå�ëåííûì îáðàçîì îðèåíòèðîâàííûõ ïîëÿðíûõ ìîëå�êóë âíóòðè êàïåëåê ñâåðõòåêó÷åãî ãåëèÿ [12℄, ÷òîïðåäñòàâëÿåò îñîáûé èíòåðåñ â ñëó÷àå áèîëîãè÷å�ñêè âàæíûõ ìîëåêóë. Óíèêàëüíûå óñëîâèÿ, êîòîðûåðåàëèçóþòñÿ äëÿ ðîñòà êëàñòåðîâ âíóòðè íàíîêàïå�ëåê ñâåðõòåêó÷åãî ãåëèÿ, ïîçâîëÿþò ïîëó÷àòü âû�ñîêîýíåðãåòè÷åñêèå èçîìåðû, òàêèå, êàê, íàïðèìåð,öèêëè÷åñêèå ãåêñîìåðû âîäû � ñàìûå ìåëü÷àéøèåêóñî÷êè ëüäà [13℄. Íàáëþäàëèñü òàêæå õèìè÷åñêèåðåàêöèè, ïðîòåêàþùèå âíóòðè íàíîêàïåëåê ãåëèÿïðè î÷åíü íèçêîé òåìïåðàòóðå [14℄, è îðèåíòàöèîí�íûå ý��åêòû, èìåþùèå ìåñòî ïðè âçàèìîäåéñòâèèíàíîêàïåëåê ãåëèÿ ñ ìîëåêóëàìè [15℄. Íåäàâíî íàìèáûëà ïðåäëîæåíà è ïðîàíàëèçèðîâàíà [16℄ âîçìîæ�íîñòü ñåëåêöèè ìîëåêóë, âíåäðåííûõ â íàíîêàïåëü�êè ãåëèÿ, ïî èçîòîïíîìó (êîìïîíåíòíîìó) ñîñòàâó. Âäàííîé ðàáîòå ïðåäñòàâëåíû ðåçóëüòàòû áîëåå øèðî�êîãî è ãëóáîêîãî èññëåäîâàíèÿ âîçìîæíîñòè ïðèìå�íåíèÿ ïó÷êîâ ñâåðõòåêó÷èõ íàíîêàïåëåê/êëàñòåðîâãåëèÿ äëÿ ñåëåêöèè ìîëåêóë, âíåäðåííûõ â êàïåëü�570



ÆÝÒÔ, òîì 127, âûï. 3, 2005 Èññëåäîâàíèå âîçìîæíîñòè ñåëåêöèè ìîëåêóë : : :êè, ïî èçîòîïíîìó (êîìïîíåíòíîìó) ñîñòàâó. Äàíîïîäðîáíîå îïèñàíèå ïðåäëàãàåìîãî ìåòîäà è íà ïðè�ìåðå ìîëåêóë SF6, âíåäðåííûõ â íàíîêàïåëüêè ãå�ëèÿ, ïðîâåäåí äåòàëüíûé àíàëèç åãî âîçìîæíîñòåéäëÿ ðàçäåëåíèÿ èçîòîïîâ âíóòðè íàíîêàïåëåê ñâåðõ�òåêó÷åãî ãåëèÿ.2. ÎÑÍÎÂÛ ÌÅÒÎÄÀÂ ðåçóëüòàòå ýêñïåðèìåíòàëüíûõ [1; 2; 17; 18℄ èòåîðåòè÷åñêèõ [19�22℄ èññëåäîâàíèé óñòàíîâëåíî,÷òî íàíîêàïåëüêè (êëàñòåðû) ãåëèÿ-4 ñ ÷èñëîì ÷àñ�òèö N � 100 ÿâëÿþòñÿ ñâåðõòåêó÷èìè [23℄. Ìî�ëåêóëû, âíåäðåííûå â íèõ, ñâîáîäíî âðàùàþòñÿâíóòðè êàïåëüêè è èìåþò î÷åíü óçêèå ñïåêòðûÈÊ-ïîãëîùåíèÿ áëàãîäàðÿ äîâîëüíî íèçêîé òåìïå�ðàòóðå êàïåëüêè (T � 0:37 K [1�3; 6�9℄). Òàê, íàïðè�ìåð, ïîëíàÿ øèðèíà ïîëîñû ïîãëîùåíèÿ êîëåáàíèÿ�3 ìîëåêóë 32SF6 â êàïåëüêå ñâåðõòåêó÷åãî ãåëèÿ ñî�ñòàâëÿåò âñåãî îêîëî 0.25 ñì�1 [24�26℄. Ñëåäîâàòåëü�íî, ïðè ýòîì ïðàêòè÷åñêè ïîëíîñòüþ ¾ðàçäåëÿþòñÿ¿ñïåêòðû ÈÊ-ïîãëîùåíèÿ íå òîëüêî â ñëó÷àå ìîëå�êóë, èìåþùèõ ñðàâíèòåëüíî áîëüøèå (� 5�10 ñì�1)èçîòîïíûå ñäâèãè, êàê, íàïðèìåð, SF6, SiF4, íî òàê�æå è â ñëó÷àå ìîëåêóë, ñîäåðæàùèõ òÿæåëûå ýëåìåí�òû, èçîòîïíûå ñäâèãè â ñïåêòðàõ ÈÊ-ïîãëîùåíèÿ êî�òîðûõ ìåíüøå èëè ðàâíû 1 ñì�1 (OsO4, WF6, UF6è äð.). Òàêèì îáðàçîì, ðåçêîå ñóæåíèå ñïåêòðîâ ëè�íåéíîãî ïîãëîùåíèÿ ìîëåêóë, âíåäðåííûõ â íàíîêà�ïåëüêè ñâåðõòåêó÷åãî ãåëèÿ, äàåò âîçìîæíîñòü âûñî�êîñåëåêòèâíî âîçáóæäàòü ëàçåðíûì ÈÊ-èçëó÷åíèåììîëåêóëû âíóòðè êàïåëåê. Ïî ñóùåñòâó ýòî ïîçâî�ëÿåò âîçáóæäàòü òîëüêî òå êëàñòåðû ãåëèÿ â ïó÷�êå, âíóòðè êîòîðûõ íàõîäÿòñÿ ìîëåêóëû âûáðàííî�ãî èçîòîïíîãî ñîñòàâà.Ïîãëîùåíèå ìîëåêóëîé, âíåäðåííîé â íàíîêà�ïåëüêó ãåëèÿ, èçëó÷åíèÿ ïðèâîäèò ê íàãðåâó êàïåëü�êè è èñïàðåíèþ èç íåå îïðåäåëåííîãî ÷èñëà àòîìîâ[1�9; 26℄. Íàïðèìåð, ïîñëå ïîãëîùåíèÿ îäíîãî êâàí�òà èçëó÷åíèÿ CO2-ëàçåðà (� � 10 ìêì, ~! � 0:12 ýÂ)èç êàïåëüêè ãåëèÿ èñïàðÿåòñÿ îêîëî 200 àòîìîâ[1; 5; 9; 26℄. Çà ñ÷åò èñïàðåíèÿ àòîìîâ êàïåëüêà îõ-ëàæäàåòñÿ, è åå òåìïåðàòóðà ñíîâà ñòàáèëèçèðóåòñÿïðè T � 0:37 K [1; 7; 9; 27℄. Ïðè÷åì íàãðåâ è èñïàðå�íèå àòîìîâ ïðîèñõîäÿò äîâîëüíî áûñòðî ïîñëå ïîãëî�ùåíèÿ �îòîíà (çà âðåìåíà t � 10�8�10�9 ñ [26�29℄).Óêàçàííûå âûøå �àêòîðû ìîãóò áûòü ïîëîæåíû âîñíîâó ìåòîäà ñåëåêöèè ìîëåêóë âíóòðè íàíîêàïå�ëåê ñâåðõòåêó÷åãî ãåëèÿ ïî èçîòîïíîìó, à òàêæå êîì�ïîíåíòíîìó ñîñòàâó.Ñóòü ìåòîäà ñîñòîèò â ñëåäóþùåì (ðèñ. 1). Ïó�÷îê íàíîêàïåëåê (êëàñòåðîâ) ñâåðõòåêó÷åãî ãåëèÿ ñâíåäðåííûìè â íèõ ìîëåêóëàìè íà íåêîòîðîì ðàñ�
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SF6�èñ. 1. Ñõåìà ýêñïåðèìåíòàñòîÿíèè �x0 îò ñîïëà îáëó÷àåòñÿ èíòåíñèâíûì ëà�çåðíûì ÈÊ-èçëó÷åíèåì, ðåçîíàíñíûì ñ êîëåáàíè�ÿìè ìîëåêóë âûáðàííîãî èçîòîïíîãî ñîñòàâà. Ïðèýòîì âîçáóæäàþòñÿ òîëüêî òå êëàñòåðû ãåëèÿ â ïó÷�êå, âíóòðè êîòîðûõ íàõîäÿòñÿ ðåçîíàíñíî âîçáóæäà�åìûå ìîëåêóëû, â òî âðåìÿ êàê îñòàëüíûå êëàñòåðû,âíóòðè êîòîðûõ íàõîäÿòñÿ ìîëåêóëû, íå ïîãëîùàþ�ùèå èçëó÷åíèå ëàçåðà, íå âîçáóæäàþòñÿ. Ïîãëîùåí�íàÿ ýíåðãèÿ ïðèâîäèò ê íàãðåâó êàïåëüêè è èñïà�ðåíèþ èç íåå àòîìîâ ãåëèÿ. Èñïàðÿþùèåñÿ àòîìûèçîòðîïíî îòëåòàþò îò êëàñòåðà. Ýíåðãèÿ ñâÿçè íààòîì (â êåëüâèíàõ) â êëàñòåðå ãåëèÿ êàê �óíêöèÿN îïðåäåëÿåòñÿ [19; 30℄ ñîîòíîøåíèåìE=N = �7:21+ 17:71N�1=3 � 5:95N�2=3: (1)Â áîëüøèõ êëàñòåðàõ (N � 106�107 àòîìîâ) ýíåð�ãèÿ ñâÿçè àòîìîâ ïðèìåðíî ðàâíà ýíåðãèè ñâÿçè âîáúåìíîì æèäêîì ãåëèè (îêîëî 7.2 K [19℄), è îíàóìåíüøàåòñÿ ïî ìåðå óìåíüøåíèÿ ðàçìåðà êëàñòå�ðà. Òàê, â êëàñòåðàõ ðàçìåðàìè N � 103 àòîìîâýíåðãèÿ ñâÿçè ñîñòàâëÿåò E=N � 5:5 K, à â êëàñòå�ðàõ ðàçìåðàìè N � 200 àòîìîâ � E=N � 4 K [19℄.Â äîïèðîâàííûõ êëàñòåðàõ ýíåðãèÿ ñâÿçè àòîìîâáîëüøå, ÷åì â áåñïðèìåñíûõ êëàñòåðàõ [19℄. Âçàèìî�äåéñòâèå ìåæäó ÷àñòèöåé ïðèìåñè è àòîìàìè ãåëèÿñèëüíåå, ÷åì ìåæäó àòîìàìè ãåëèÿ â êëàñòåðå. Ïî�ýòîìó ðàçíèöà â ýíåðãèÿõ ñâÿçè ñèëüíî çàâèñèò îòòèïà ÷àñòèöû ïðèìåñè, îíà îñîáåííî âåëèêà â êëàñ-òåðàõ ìàëîãî ðàçìåðà (N � 100) [19℄. Íàïðèìåð,â êëàñòåðå ãåëèÿ ðàçìåðîì N � 100 ñ âíåäðåííîéâ íåãî ìîëåêóëîé SF6 ýíåðãèÿ ñâÿçè àòîìîâ ñîñòàâ�ëÿåò E=N � 10 K [19℄ è âîçðàñòàåò äî âåëè÷èíûE=N � 20 K â êëàñòåðàõ ñ N � 40.Â óñëîâèÿõ, êîãäà âîçáóæäàåìûé êëàñòåð ïîãëî�ùàåò èç ïîëÿ ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ ñ äëèíîé âîëíûîêîëî 10 ìêì 5�10 êâàíòîâ, åãî ðàçìåð óìåíüøàåòñÿíà 1000�2000 àòîìîâ. Åñëè ðàçìåðû äîïèðîâàííûõìîëåêóëàìè êëàñòåðîâ ãåëèÿ â ïó÷êå ñîñòàâëÿþò571



Â. Í. Ëîõìàí, �. Í. Ìàêàðîâ ÆÝÒÔ, òîì 127, âûï. 3, 2005îêîëî (2�3) �103 àòîìîâ, òî ïîãëîùåíèå ÈÊ-�îòîíîâïðèâåäåò ê ñóùåñòâåííîìó óìåíüøåíèþ èõ ðàçìå�ðîâ. Åñëè æå ðàçìåðû êëàñòåðîâ ìåíüøå 103 àòî�ìîâ, òî ïîñëå âîçáóæäåíèÿ ìîæåò èìåòü ìåñòî ïîë�íàÿ èõ �ðàãìåíòàöèÿ è îáðàçîâàíèå ñâîáîäíûõ (ïîë�íîñòüþ ¾ðàçäåòûõ¿) ìîëåêóë SF6. Ñëåäîâàòåëüíî,ÈÊ-âîçáóæäåíèå ïðèâåäåò ê ñóùåñòâåííîìó èçìåíå�íèþ ðàñïðåäåëåíèÿ êëàñòåðíîãî ïó÷êà ïî ðàçìåðàìïî ñðàâíåíèþ ñ ðàñïðåäåëåíèåì â èñõîäíîì ïó÷êå.Ïðè ýòîì ñåëåêòèâíî âîçáóæäåííûå êëàñòåðû áó�äóò èìåòü çíà÷èòåëüíî ìåíüøèé ðàçìåð, ÷åì íåâîç�áóæäåííûå.Ñëåäóþùèé ýòàï çàêëþ÷àåòñÿ â ñåëåêöèè êëàñ�òåðîâ ïî ðàçìåðàì. Äëÿ ýòîãî èñïîëüçóåòñÿ ïðîöåññðàññåÿíèÿ êëàñòåðíîãî ïó÷êà íà âòîðè÷íîì ìîëåêó�ëÿðíîì (ëèáî àòîìíîì) ïó÷êå [31�33℄, êîòîðûé ïå�ðåñåêàåò êëàñòåðíûé ïó÷îê ïîñëå âîçáóæäåíèÿ ëà�çåðîì, íà ðàññòîÿíèè �x0+�x1 îò ñîïëà (ðèñ. 1). Âêà÷åñòâå ðàññåèâàþùåãî ïó÷êà ìîæíî èñïîëüçîâàòüïó÷îê àòîìîâ êñåíîíà èëè êðèïòîíà. �àññåÿíèå íàâòîðè÷íîì ïó÷êå ïðèâîäèò ê ðàçëîæåíèþ êëàñòåð�íîãî ïó÷êà ïî óãëó [31℄, ò. å. ê îòêëîíåíèþ êëàñòåðîâðàçíîãî ðàçìåðà íà ðàçíûå óãëû. Ïðîöåññ ðàññåÿíèÿêëàñòåðîâ ãåëèÿ íà âòîðè÷íîì ïó÷êå õàðàêòåðèçóåò�ñÿ òåì, ÷òî ñòàëêèâàþùèåñÿ ñ êàïåëüêîé ÷àñòèöû çà�õâàòûâàþòñÿ åþ [31�33℄. Ìîìåíò êîëè÷åñòâà äâèæå�íèÿ ÷àñòèöû ïåðåäàåòñÿ êàïåëüêå. Êàïåëüêà íàãðå�âàåòñÿ, è èç íåå, êàê è â ñëó÷àå ëàçåðíîãî âîçáóæäå�íèÿ, èñïàðÿåòñÿ îïðåäåëåííîå ÷èñëî àòîìîâ, êîòîðîåîïðåäåëÿåòñÿ ýíåðãèåé çàõâà÷åííîé ÷àñòèöû. Â ñëó�÷àå îäíîàòîìíîãî ãàçà èç êëàñòåðà èñïàðÿåòñÿ îêîëî100�200 àòîìîâ, à â ñëó÷àå ìíîãîàòîìíûõ ìîëåêóë,êàê, íàïðèìåð, SF6, èç êàïåëüêè èñïàðÿåòñÿ áîëåå600 àòîìîâ [32℄. Â ïðîöåññå ðàññåÿíèÿ íà ïåðåñåêàþ�ùåìñÿ ïó÷êå êëàñòåðû ãåëèÿ ìåíüøåãî ðàçìåðà îò�êëîíÿþòñÿ íà á�îëüøèå óãëû. Ñëåäîâàòåëüíî, ïóòåìñåëåêòèâíîãî âîçáóæäåíèÿ ìîëåêóë âíóòðè êëàñòå�ðîâ ãåëèÿ ìîùíûì ëàçåðíûì ÈÊ-èçëó÷åíèåì è ïî�ñëåäóþùåãî îòêëîíåíèÿ êëàñòåðîâ ðàçíîãî ðàçìåðàíà ðàçíûå óãëû ìîæíî ïðîâîäèòü ñåëåêöèþ ìîëå�êóë, âíåäðåííûõ â íàíîêàïåëüêè ãåëèÿ. Íèæå ìûðàññìîòðèì ïðîöåäóðó âû÷èñëåíèé è íà ïðèìåðå ìî�ëåêóë SF6 ïðîâåäåì àíàëèç âîçìîæíîñòåé óêàçàííî�ãî ìåòîäà äëÿ ñåëåêöèè ìîëåêóë ïî èçîòîïíîìó ñîñ-òàâó. 3. �ÅÇÓËÜÒÀÒÛ È ÎÁÑÓÆÄÅÍÈÅ3.1. �àñïðåäåëåíèå êëàñòåðîâ ïî ðàçìåðàì èïðîöåäóðà âû÷èñëåíèé�àñïðåäåëåíèå êëàñòåðîâ ïî ðàçìåðàì â ïó÷�êå îïðåäåëÿåòñÿ log-íîðìàëüíûì ðàñïðåäåëåíè�åì [31; 32; 34; 35℄:

f(N) = 1N�p2� exp�� (lnN � �)22�2 � : (2)Ýòî ðàñïðåäåëåíèå ÿâëÿåòñÿ ãàóññîâûì â ñèñòåìå êî�îðäèíàò, â êîòîðîé îñü àáñöèññ ÿâëÿåòñÿ ëîãàðè�ìè�÷åñêîé. Ñðåäíÿÿ âåëè÷èíà N è ñòàíäàðòíîå îòêëîíå�íèå S äàþòñÿ âûðàæåíèÿìèN = exp(�+ �2=2); S = Npexp(�2)� 1 ; (3)ãäå � = ln0� N2qS2 +N2 1A ; �2 = ln� S2N2 + 1� :Ìàêñèìóì ðàñïðåäåëåíèÿ Nmax è �óíêöèîíàëüíàÿçàâèñèìîñòü f(Nmax) îïðåäåëÿþòñÿ [31; 35℄ ñëåäóþ�ùèì îáðàçîì:Nmax = exp(�� �2);f(Nmax) = 1�p2� exp��22 � �� : (4)Ïîëóøèðèíà àñèììåòðè÷íîãî ðàñïðåäåëåíèÿ ðàâíà�N1=2 = exp��� �2 + �pln 4��� exp��� �2 � �pln 4� : (5)Îíà ïðèìåðíî ðàâíà ñðåäíåìó ðàçìåðó êëàñòå�ðîâ [31℄.Â êà÷åñòâå îòïðàâíîé òî÷êè â âû÷èñëåíèÿõ ìûâîçüìåì log-íîðìàëüíîå ðàñïðåäåëåíèå f(N) ñ âçàè�ìîñâÿçàííûìè ïàðàìåòðàìè Nmax = 1800, N = 2846è S = 1701. Äëÿ ïðîñòîòû ìû íîðìèðóåì ðàñïðåäå�ëåíèå ê åäèíèöå: Z f(N) dN = 1:Ýòî ðàñïðåäåëåíèå ÿâëÿåòñÿ äîâîëüíî áëèçêèì êðàñïðåäåëåíèþ, ïîëó÷åííîìó ýêñïåðèìåíòàëüíî âðàáîòå [31℄. Äîâîëüíî óçêîå ðàñïðåäåëåíèå ìû âçÿ�ëè ñ òîé öåëüþ, ÷òîáû ïîëó÷èòü áîëåå âûñîêóþ ñå�ëåêòèâíîñòü (ñì. íèæå ï. 3.3). Ìû ïðîàíàëèçèðóåìòðàíñ�îðìàöèþ ðàñïðåäåëåíèÿ êëàñòåðîâ ïî ðàçìå�ðàì â ñëåäóþùèõ ïðîöåññàõ: 1) çàõâàò ìîëåêóë âêàìåðå äëÿ äîïèðîâàíèÿ êëàñòåðîâ, 2) ñåëåêòèâíîåâîçáóæäåíèå ëàçåðîì è 3) çàõâàò àòîìîâ èç ðàññåè�âàþùåãî ïó÷êà. Äàëåå ìû ïîëó÷èì ñîîòíîøåíèÿ äëÿîïðåäåëåíèÿ ñåëåêòèâíîñòè è ý��åêòèâíîñòè ïðî�öåññà ðàçäåëåíèÿ.Âåðîÿòíîñòè ïðîöåññîâ çàõâàòà ìîëåêóë è àòîìîâïðîïîðöèîíàëüíû ïîïåðå÷íîìó ñå÷åíèþ �N êëàñòå�ðà èëè N2=3 (ïîñêîëüêó �N � N2=3). Ñíà÷àëà ìû572



ÆÝÒÔ, òîì 127, âûï. 3, 2005 Èññëåäîâàíèå âîçìîæíîñòè ñåëåêöèè ìîëåêóë : : :ðàññìîòðèì òðàíñ�îðìàöèþ ðàñïðåäåëåíèÿ â ïðî�öåññå äîïèðîâàíèÿ. Â ñëó÷àå êëàñòåðîâ, äîïèðîâàí�íûõ îäèíî÷íûìè ìîëåêóëàìè, ðàñïðåäåëåíèå ïî ðàç�ìåðàì áóäåò âûãëÿäåòü ñëåäóþùèì îáðàçîì:fs(N) = f(N)�NN �2=3 1Z f(N)�NN �2=3 dN : (6)Ïîñëåäíèé ñîìíîæèòåëü â ñîîòíîøåíèè (6) ââåäåíäëÿ òîãî, ÷òîáû âîññòàíîâèòü íîðìèðîâêó. Èñïàðå�íèå m àòîìîâ èç êàæäîãî êëàñòåðà, âûçâàííîå äî�ïèðîâàíèåì êëàñòåðîâ îäèíî÷íûìè ìîëåêóëàìè, âïðîñòåéøåì ñëó÷àå áóäåò ïðèâîäèòü ê ¾ñìåùåíèþ¿ðàñïðåäåëåíèÿ êëàñòåðîâ ïî ðàçìåðàì:fs1(N) = fs(N +m):Ïîñëå âîçáóæäåíèÿ êëàñòåðîâ ëàçåðîì è èñïàðåíèÿL ìîëåêóë èç êàæäîãî êëàñòåðà ðàñïðåäåëåíèå áó�äåò èìåòü âèäfs1L(N) = fs1(N + L): (7)Íî òåïåðü Z fs1LdN 6= 1:Â ñëó÷àå L = 1200 èíòåãðàëZ fs1LdN = I1Lïðèìåðíî ðàâåí 0.95. Â ïðîöåññå ðàññåÿíèÿ îòêëî�íÿþùèì àòîìíûì ïó÷êîì ýòî ðàñïðåäåëåíèå áóäåòäå�îðìèðîâàíî ñíîâà. È ìû áóäåì èìåòü:fs1Ls(N) = fs1L(N)�NN �2=3 �� Z fs1LdNZ fs1L�NN �2=3 dN : (8)Àíàëîãè÷íàÿ òðàíñ�îðìàöèÿ áóäåò èìåòü ìåñòî èäëÿ íåâîçáóæäåííûõ êëàñòåðîâ. Ïîñëåäíèé ñîìíî�æèòåëü â ñîîòíîøåíèè (8) òàê æå, êàê è â ñëó÷àåñîîòíîøåíèÿ (6), âçÿò ñ öåëüþ âîññòàíîâëåíèÿ íîð�ìèðîâêè ðàñïðåäåëåíèÿ. Ìû íå ðàññìàòðèâàåì èç�ìåíåíèå ðàñïðåäåëåíèÿ êëàñòåðîâ ïî ðàçìåðàì, ñâÿ�çàííîå ñ èñïàðåíèåì àòîìîâ ãåëèÿ, âûçâàííûì çà�õâàòîì àòîìîâ èç îòêëîíÿþùåãî ïó÷êà, ïîñêîëüêóýòî èçìåíåíèå íå âëèÿåò íà óãîë îòêëîíåíèÿ êëàñòå�ðîâ.
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N�èñ. 2. Òðàíñ�îðìàöèÿ ðàñïðåäåëåíèÿ êëàñòåðîâãåëèÿ ïî ðàçìåðàì â ïó÷êå. Äåòàëè ñì. â òåêñòå

�èñóíîê 2 äåìîíñòðèðóåò òðàíñ�îðìàöèþ ðàñ�ïðåäåëåíèÿ êëàñòåðîâ ïî ðàçìåðàì â íàçâàííûõ âû�øå ïðîöåññàõ. Íà íåì ïîêàçàíî log-íîðìàëüíîå ðàñ�ïðåäåëåíèå äî çàõâàòà ìîëåêóë (êðèâàÿ 1 ), ïîñëåçàõâàòà ìîëåêóë ñ íóëåâîé ýíåðãèåé (m = 0, êðè�âàÿ 2 ) è ïîñëå çàõâàòà ìîëåêóë, à òàêæå àòîìîâ èçîòêëîíÿþùåãî àòîìíîãî ïó÷êà (êðèâàÿ 3 ). Êðèâàÿ4 ïîêàçûâàåò ðàñïðåäåëåíèå êëàñòåðîâ ïî ðàçìåðàìïîñëå çàõâàòà ìîëåêóë è ëàçåðíîãî âîçáóæäåíèÿ, àêðèâàÿ 5 � ïîñëå çàõâàòà ìîëåêóë, ëàçåðíîãî âîç�áóæäåíèÿ è çàõâàòà àòîìîâ. Ïîëíóþ âåëè÷èíó èíäó�öèðîâàííîãî ëàçåðîì ý��åêòà ìîæíî óâèäåòü, ñðàâ�íèâàÿ ðàñïðåäåëåíèÿ 3 è 5. Èç ðèñ. 2 ñëåäóåò, ÷òîâ èäåàëüíîì ñëó÷àå (êîãäà m = 0) ðàçíèöà ìåæäóðàñïðåäåëåíèÿìè 3 (áåç ëàçåðíîãî âîçáóæäåíèÿ) è5 (ïðè ëàçåðíîì âîçáóæäåíèè) î÷åíü áîëüøàÿ, îñî�áåííî â îáëàñòè ìàëûõ çíà÷åíèé N . Íà ðèñ. 3 ïî�êàçàíû log-íîðìàëüíîå ðàñïðåäåëåíèå (êðèâàÿ 1 ) èðàñïðåäåëåíèÿ (êðèâûå 2 è 3, ñîîòâåòñòâåííî), êîòî�ðûå ÿâëÿþòñÿ àíàëîãè÷íûìè ðàñïðåäåëåíèÿì 3 è 5,ïîêàçàííûì íà ðèñ. 2, äëÿ ñëó÷àÿ çàõâàòà ìîëåêóëSF6 (m = 680). Âèäíî, ÷òî â ýòîì ñëó÷àå èíäóöè�ðîâàííûé ëàçåðîì ý��åêò ìåíåå âûðàæåí. Òåì íåìåíåå èìååò ìåñòî äîâîëüíî áîëüøîå ðàçëè÷èå ìåæ�äó ðàñïðåäåëåíèÿìè 2 è 3.Ïðè îòêëîíåíèè êëàñòåðíîãî ïó÷êà (ñ ìîìåí�òîì êëàñòåðà NmHev1) ìîíîõðîìàòè÷åñêèì àòîì�íûì ïó÷êîì (ñ ìîìåíòîì àòîìà m2v2) óãîë îòêëî�íåíèÿ áóäåò ñîñòàâëÿòü (ñì. ï. 3.2):573
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N�èñ. 3. Log-íîðìàëüíîå ðàñïðåäåëåíèå êëàñòåðîâãåëèÿ ïî ðàçìåðàì (êðèâàÿ 1 ) è ðàñïðåäåëåíèå,�îðìèðóþùååñÿ ïîñëå çàõâàòà ýíåðãè÷íûõ ìîëåêóë(m = 680) è àòîìîâ èç îòêëîíÿþùåãî ïó÷êà (êðè-âàÿ 2 ). Êðèâàÿ 3 ïðåäñòàâëÿåò ñîáîé ðàñïðåäåëå-íèå ïîñëå çàõâàòà ýíåðãè÷íûõ ìîëåêóë (m = 680),ëàçåðíîãî âîçáóæäåíèÿ è çàõâàòà àòîìîâ èç îòêëî-íÿþùåãî ïó÷êà� � m2v2NmHev1 ; N = m2v2�mHev1 = k0� ;k0 = m2v2mHev1 : (9)Òðàíñ�îðìàöèÿ ðàñïðåäåëåíèÿ êëàñòåðîâ ïî ðàçìå�ðàì â ðàñïðåäåëåíèå ïî óãëàì áóäåò ïðåäñòàâëåíàñëåäóþùèì îáðàçîì:f(N) dN ! f �k0� � k0�2 d� = G(�) d�: (10)Ïðè ýòîì äîëæíî âûïîëíÿòüñÿ ñëåäóþùåå ñîîòíî�øåíèå: Z f(N) dN = Z G(�) d�: (11)×òîáû ïîëó÷èòü ñîîòíîøåíèÿ äëÿ îïðåäåëåíèÿñåëåêòèâíîñòè è ý��åêòèâíîñòè ïðîöåññà, íåîáõîäè�ìî ó÷åñòü ñëåäóþùèå ïðåîáðàçîâàíèÿ:fs1Ls(N)! G1L(�); fs1s(N)! G1(�):Â ñëó÷àå äîïèðîâàííûõ îäèíî÷íûìè ìîëåêóëàìèêëàñòåðîâ ðàñïðåäåëåííàÿ ïî óãëó (äè��åðåíöèàëü�íàÿ) ñåëåêòèâíîñòü áóäåò îïðåäåëÿòüñÿ ñîîòíîøåíè�åì S1(�) = G1L(�)G1(�) : (12)
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�èñ. 4. Óãëîâûå ðàñïðåäåëåíèÿ äîïèðîâàííûõêëàñòåðîâ ãåëèÿ (äëÿ ñëó÷àÿ m = 0) áåç ëàçåðíîãîâîçáóæäåíèÿ (êðèâàÿ 1 ) è ïðè ëàçåðíîì âîçáóæäå-íèè (êðèâàÿ 2 ). Êðèâûå 3 è 4 ïîêàçûâàþò ñîîòâåò-ñòâåííî äè��åðåíöèàëüíóþ è èíòåãðàëüíóþ ñåëåê-òèâíîñòèÂâåäåì äëÿ ïðîñòîòû èíòåãðàëüíûå �óíêöèè òèïàIG(�) d� � 1Z� G(�) d�: (13)Åñëè âñå äîïèðîâàííûå êëàñòåðû, îòêëîíåííûå íàóãëû, áîëüøèå ÷åì �, áóäóò ñîáðàíû, òî ìîæíî ââå�ñòè èíòåãðàëüíóþ ñåëåêòèâíîñòü, êîòîðàÿ îïðåäåëÿ�åòñÿ êàê IS1(�) = IG1L(�)IG1(�) : (14)Ý��åêòèâíîñòü ïðîöåññà ìîæíî îïðåäåëèòü ñëåäó�þùèì îáðàçîì E1(�) = IG1L(�)IG1L(0) : (15)Àíàëîãè÷íûå âû÷èñëåíèÿ íàìè áûëè âûïîëíåíûòàêæå ñ öåëüþ ó÷åòà âëèÿíèÿ çàõâàòà äâóõ ìîëåêóëíà ñåëåêòèâíîñòü è ý��åêòèâíîñòü ïðîöåññà. Íåêî�òîðûå ðåçóëüòàòû ýòèõ âû÷èñëåíèé áóäóò ïðèâåäå�íû â ï. 3.3. Íà ðèñ. 4 ïîêàçàíû óãëîâûå ðàñïðåäå�ëåíèÿ äîïèðîâàííûõ êëàñòåðîâ (äëÿ ñëó÷àÿ m = 0)áåç ëàçåðíîãî âîçáóæäåíèÿ (êðèâàÿ 1 ) è ïðè ëàçåð�íîì âîçáóæäåíèè (êðèâàÿ 2 ). Íà ýòîì æå ðèñóíêåïðèâåäåíà òàêæå äè��åðåíöèàëüíàÿ ñåëåêòèâíîñòü574



ÆÝÒÔ, òîì 127, âûï. 3, 2005 Èññëåäîâàíèå âîçìîæíîñòè ñåëåêöèè ìîëåêóë : : :(êðèâàÿ 3 ) è èíòåãðàëüíàÿ ñåëåêòèâíîñòü (êðèâàÿ4 ). Èç ðåçóëüòàòîâ, ïðåäñòàâëåííûõ íà ðèñ. 4, ñëå�äóåò, ÷òî â ïðåäåëüíîì (èäåàëüíîì) ñëó÷àå (êîãäàm = 0), �îðìèðóåòñÿ äîâîëüíî âûñîêàÿ ñåëåêòèâ�íîñòü.3.2. Ïðèìåíåíèå ê ìîëåêóëàì SF6Â êà÷åñòâå êîíêðåòíîãî ïðèìåðà ðàññìîòðèìêëàñòåðû ãåëèÿ, âíóòðè êîòîðûõ íàõîäÿòñÿ ìîëåêó�ëû SF6. Cîäåðæàíèå èçîòîïîâ ñåðû â ïðèðîäíîì ãà�çå SF6 ñîñòàâëÿåò: 32S � 95.02%, 33S � 0.75%, 34S �4.2% è 36S � 0.017% [36℄). Èçîòîï-ñäâèã â ïîëîñåêîëåáàíèÿ �3 ïðèìåðíî ðàâåí 8.5 ñì�1 íà îäíó àòîì�íóþ åäèíèöó ìàññû [37℄. Ñïåêòð ïîãëîùåíèÿ êîëåáà�íèÿ �3 ìîëåêóë 32SF6 âíóòðè êàïåëåê ãåëèÿ äîâîëü�íî õîðîøî èçó÷åí [24�26℄. Öåíòð ïîëîñû íàõîäèòñÿ âîáëàñòè 946.55 ñì�1, à åå ïîëíàÿ øèðèíà ñîñòàâëÿåòîêîëî 0.25 ñì�1 [24-26℄. Óêàçàííàÿ ïîëîñà ïîãëîùå�íèÿ õîðîøî ñîâïàäàåò ñ 10.6 ìêì ïîëîñîé ãåíåðàöèèCO2-ëàçåðà. Â ÷àñòíîñòè, ëèíèÿ 10R(50) ëàçåðà íàìîëåêóëàõ 13CO2 (946.54 ñì�1) è ëèíèÿ 10R(35) ëà�çåðà íà ìîëåêóëàõ 16O13C18O (946.64 ñì�1) õîðîøîïîïàäàþò â ðåçîíàíñ ñ ïîëîñîé ïîãëîùåíèÿ ìîëåêóë32SF6, íàõîäÿùèõñÿ âíóòðè ñâåðõòåêó÷èõ êàïåëåê ãå�ëèÿ. Íåêîòîðûå ëèíèè èçëó÷åíèÿ CO2-ëàçåðà ïîïà�äàþò â ðåçîíàíñ ñ êîëåáàíèåì �3 äðóãèõ èçîòîïî�ìåðîâ SF6 âíóòðè êàïåëåê ãåëèÿ. Âìåñòå ñ òåì ñëå�äóåò îòìåòèòü, ÷òî îïòèìàëüíûìè äëÿ ñåëåêòèâíî�ãî âîçáóæäåíèÿ ìîëåêóë âíóòðè êëàñòåðîâ ñâåðõòå�êó÷åãî ãåëèÿ ÿâëÿþòñÿ ïåðåñòðàèâàåìûå ïî ÷àñòîòåÈÊ-ëàçåðû, â ÷àñòíîñòè, CO2-ëàçåðû âûñîêîãî äàâ�ëåíèÿ ñ ïëàâíîé ïåðåñòðîéêîé ÷àñòîòû è ëàçåðû íàöåíòðàõ îêðàñêè.Îòìåòèì, ÷òî äëÿ ý��åêòèâíîãî âîçáóæäåíèÿêëàñòåðîâ íåîáõîäèìà äîâîëüíî âûñîêàÿ èíòåíñèâ�íîñòü èçëó÷åíèÿ, äëÿ òîãî ÷òîáû ñêîðîñòü âîçáóæ�äåíèÿ áûëà ñîïîñòàâèìà ñî ñêîðîñòüþ ðåëàêñàöèèýíåðãèè, ò. å. �I�V�T � 1; (16)ãäå � � ñå÷åíèå ïîãëîùåíèÿ SF6 â êëàñòåðå ãå�ëèÿ, I � èíòåíñèâíîñòü èçëó÷åíèÿ [�îòîí/ñì2 � 
℄,à �V�T � âðåìÿ ðåëàêñàöèè ýíåðãèè âîçáóæäåíèÿ.Êðîìå òîãî, ÷òîáû êëàñòåðû ìîãëè ïîãëîòèòü, íà�ïðèìåð, â ñðåäíåì ïðèìåðíî ïî ïÿòü êâàíòîâ, äëè�òåëüíîñòü âîçáóæäàþùåãî èìïóëüñà �p äîëæíà óäî�âëåòâîðÿòü óñëîâèþ�p � 10�V�T :Åñëè ñ÷èòàòü, ÷òî ñå÷åíèå ïîãëîùåíèÿ SF6 âíóòðèêëàñòåðîâ ãåëèÿ ðàâíî ãàçîêèíåòè÷åñêîìó ñå÷åíèþ

ìîëåêóëû (� � 2:4 � 10�15 ñì2 [38℄), à âðåìÿ ðå�ëàêñàöèè ýíåðãèè âíóòðè êëàñòåðà �V�T ñîñòàâëÿåò0.56 íñ [26℄, òî â ñîîòâåòñòâèè ñ ñîîòíîøåíèåì (16)èíòåíñèâíîñòü ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ äîëæíà ñîñòàâ�ëÿòü I � 7�1023 �îòîí/ñì2 �ñ. Óñëîâèå (16) ëåãêî ðåà�ëèçóåòñÿ, åñëè äëÿ âîçáóæäåíèÿ êëàñòåðîâ èñïîëüçî�âàòü CO2-ëàçåð ñ ýíåðãèåé â èìïóëüñå E � 10�2 Äæè äëèòåëüíîñòüþ èìïóëüñà ïîðÿäêà 100 íñ.�àññìîòðèì òåïåðü áîëåå ïîäðîáíî ïðîöåññ îò�êëîíåíèÿ êëàñòåðîâ ïðè ðàññåÿíèè íà ìîëåêóëÿð�íîì (àòîìíîì) ïó÷êå. Êàê îòìå÷åíî âûøå, ïðèñòîëêíîâåíèè ìîëåêóëû ñ êëàñòåðîì ñâåðõòåêó÷åãîãåëèÿ ïðîèñõîäèò çàõâàò ìîëåêóëû è ïåðåäà÷à åå ìî�ìåíòà êëàñòåðó [31�33℄. Äëÿ êëàñòåðà ãåëèÿ ìàññîém1 = NmHe, èìåþùåãî ñêîðîñòü v1, êîòîðûé ñòàëêè�âàåòñÿ ñ ÷àñòèöåé ìàññîé m2, èìåþùåé ñêîðîñòü v2,âî âòîðè÷íîì ïó÷êå ïðè óãëå ìåæäó äâóìÿ ïó÷êàìè,ðàâíîì �, óãîë îòêëîíåíèÿ êëàñòåðà � îïðåäåëÿåòñÿèç ñîîòíîøåíèÿtg � = sin�m1v1=m2v2 + 
os� : (17)Ïóñòü â êà÷åñòâå ðàññåèâàþùåãî ïó÷êà èñïîëü�çóåòñÿ ïó÷îê àòîìîâ êñåíîíà (m2 = 131:3 à.å.ì.,v2 � 300 ì/ñ). Â ýòîì ñëó÷àå, ò. å. êîãäà m1 � m2,(m1 = 8000 à.å.ì.), v1 � 1:6v2 (v1 � 480 ì/ñ [31℄)è óãîë � íåáîëüøîé, ñ äîâîëüíî áîëüøîé òî÷íîñòüþìîæíî ïîëó÷èòü� = m2v2NmHev1 sin� = 1N m2mHe v2v1 sin�: (18)Åñëè óãîë ìåæäó ïó÷êîì êëàñòåðîâ ãåëèÿ è ïó÷êîìàòîìîâ êñåíîíà ñîñòàâëÿåò � = 90Æ, òî ñîãëàñíî ñî�îòíîøåíèþ (18), êëàñòåðû ãåëèÿ ñ ÷èñëîì àòîìîâN � 2000 áóäóò îòêëîíÿòüñÿ íà óãîë � � 0:56Æ(0.01 ðàä.). Â ïðîâåäåííûõ âûøå îöåíêàõ ìû ïðåíå�áðåãëè ìàññîé ìîëåêóëû SF6, âíåäðåííîé â êàïåëü�êó ãåëèÿ, ïî ñðàâíåíèþ ñ ìàññîé êàïåëüêè. Ñåëåê�òèâíîñòü ïðîöåññà ðàçäåëåíèÿ, íàïðèìåð, ìîëåêóë32SF6 è 34SF6, êîòîðàÿ îïðåäåëÿåòñÿ ñîîòíîøåíèåìS = [32SF6℄�=[34SF6℄�[32SF6℄0=[34SF6℄0 ; (19)áóäåò áîëüøå åäèíèöû â îáëàñòè óãëîâ � � 0:01 ðàä,è ìåíüøå åäèíèöû â îáëàñòè ìåíüøèõ óãëîâ (êðè�âàÿ 3 íà ðèñ. 4). Â êâàäðàòíûõ ñêîáêàõ â ñîîòíîøå�íèè (19) ïðèâåäåíû êîíöåíòðàöèè ìîëåêóë, îòêëî�íåííûõ íà óãîë � (îáîçíà÷åíû çâåçäî÷êîé), è êîí�öåíòðàöèè ìîëåêóë â èñõîäíîì ãàçå.Îòìåòèì, ÷òî ñâîáîäíûå ìîëåêóëû SF6, êîòî�ðûå îáðàçóþòñÿ ïðè âîçáóæäåíèè è ïîñëåäóþùåì575



Â. Í. Ëîõìàí, �. Í. Ìàêàðîâ ÆÝÒÔ, òîì 127, âûï. 3, 2005èñïàðåíèè íåáîëüøèõ äîïèðîâàííûõ êëàñòåðîâ ãå�ëèÿ, áóäóò îòêëîíÿòüñÿ àòîìàìè êñåíîíà (â ñëó�÷àå ïðÿìîãî ïîïàäàíèÿ) íà óãîë � � 30Æ. Âìåñòåñ òåì ñëåäóåò îòìåòèòü, ÷òî âåðîÿòíîñòü ðàññåÿíèÿìîëåêóë SF6 àòîìàìè êñåíîíà ñóùåñòâåííî ìåíü�øå âåðîÿòíîñòè ðàññåÿíèÿ êëàñòåðîâ èç-çà äîâîëü�íî áîëüøîé ðàçíèöû â ñå÷åíèÿõ äëÿ ýòèõ ÷àñòèö(�SF6 � 2:4 � 10�15 ñì2 [38℄, �N = �0N2=3 [19℄,ãäå �0 � 2:2 � 10�15 ñì2 [19℄ � ý��åêòèâíîå ñå÷å�íèå àòîìà ãåëèÿ â êëàñòåðå, à �N � ñå÷åíèå êëàñ�òåðà ãåëèÿ). Íàïðèìåð, ïîïåðå÷íîå ñå÷åíèå êëàñòå�ðà ãåëèÿ ñ ÷èñëîì àòîìîâ N = 1000 ñîñòàâëÿåò�N � 2:08 � 10�13 ñì2, à ñ ÷èñëîì àòîìîâ N = 100 ��N � 6 � 10�14 ñì2 [19℄. Ïîýòîìó áîëüøàÿ ÷àñòü ìî�ëåêóë SF6 íå áóäåò îòêëîíåíà ïó÷êîì àòîìîâ êñå�íîíà, à îñòàíåòñÿ â ïðÿìîì ïó÷êå. Êëàñòåðû áîëü�øîãî ðàçìåðà (N � 104), êîòîðûå, ñîãëàñíî ñîîò�íîøåíèÿì (17) è (18), îòêëîíÿþòñÿ íà î÷åíü ìà�ëûå óãëû (� � 0:1Æ), òàêæå îñòàíóòñÿ ïðàêòè÷å�ñêè â ïðÿìîì ïó÷êå. Èìåííî ïîýòîìó ýêñïåðèìåí�òû ïðåäïî÷òèòåëüíî ïðîâîäèòü ñ ïó÷êàìè êëàñòå�ðîâ ñî ñðåäíèì ðàçìåðîì N � (1�3) � 103, äëÿ òî�ãî ÷òîáû âîçáóæäåííûå êëàñòåðû îòêëîíÿëèñü íàñðàâíèòåëüíî áîëüøèå óãëû � � 2Æ�3Æ. Êðîìå òî�ãî, êëàñòåðû ìàëîãî ðàçìåðà ëåã÷å èñïàðÿþòñÿ, ïî�ñêîëüêó ó íèõ ìåíüøå ýíåðãèÿ ñâÿçè àòîìîâ. Ïó÷îêêëàñòåðîâ ìàëîãî ðàçìåðà èìååò òàêæå áîëåå óçêóþøèðèíó ðàñïðåäåëåíèÿ [31℄, ÷òî ïîçâîëÿåò ðåàëèçî�âàòü áîëåå âûñîêóþ ñåëåêòèâíîñòü ïðîöåññà ðàçäå�ëåíèÿ êëàñòåðîâ ïî ðàçìåðàì ïðè îòêëîíåíèè âòî�ðè÷íûì ïó÷êîì. Ñëåäóåò îòìåòèòü, ÷òî èç-çà äî�âîëüíî áîëüøîé ìàññû êëàñòåðîâ ãåëèÿ óãëû îòêëî�íåíèÿ èõ ðàññåèâàþùèì ïó÷êîì ñðàâíèòåëüíî ìà�ëû (1Æ�2Æ). Ïîýòîìó ýêñïåðèìåíòû ïðåäïî÷òèòåëü�íî ïðîâîäèòü ñ õîðîøî êîëëèìèðîâàííûìè êëàñòåð�íûìè ïó÷êàìè [31℄. Êðîìå òîãî, íåîáõîäèìî ðåàëè�çîâàòü ñðàâíèòåëüíî áîëüøèå ïðîëåòíûå ðàññòîÿíèÿ(�x2 � 50 ñì) ïîñëå ðàññåèâàþùåãî ïó÷êà, ÷òîáûïîëó÷èòü âûñîêîå óãëîâîå ðàçðåøåíèå (ñì. ðèñ. 1).Ñëåäóåò îòìåòèòü òàêæå, ÷òî â ñëó÷àå èñïîëüçîâà�íèÿ èìïóëüñíûõ ÈÊ-ëàçåðîâ öåëåñîîáðàçíî ïðîâî�äèòü ýêñïåðèìåíòû ñ ìîäóëèðîâàííûìè êëàñòåðíû�ìè ïó÷êàìè, äëÿ òîãî ÷òîáû ðåàëèçîâàòü ïðèìåðíîîäèíàêîâóþ ñêâàæíîñòü äëÿ ëàçåðíîãî è êëàñòåðíî�ãî ïó÷êîâ è çà ñ÷åò ýòîãî ïîëó÷èòü áîëåå âûñîêèéêîíòðàñò ïðè ñåëåêöèè ìîëåêóë.3.3. Ôàêòîðû, âëèÿþùèå íà ñåëåêòèâíîñòü èý��åêòèâíîñòü ïðîöåññà�àññìîòðèì òåïåðü îñíîâíûå �àêòîðû, êîòîðûåâëèÿþò íà ñåëåêòèâíîñòü è ý��åêòèâíîñòü (ïðîèç�
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�èñ. 5. Óãëîâûå çàâèñèìîñòè äè��åðåíöèàëüíîéñåëåêòèâíîñòè äëÿ ñëó÷àÿ ìîíîõðîìàòè÷åñêîãî îò-êëîíÿþùåãî àòîìíîãî ïó÷êà (� = 1, êðèâàÿ 1 ) èäëÿ àòîìíûõ ïó÷êîâ, õàðàêòåðèçóþùèõñÿ ïàðàìåò-ðàìè � = 5 (êðèâàÿ 2 ) è � = 2 (êðèâàÿ 3 ) (ñì.òåêñò)âîäèòåëüíîñòü) ðàññìàòðèâàåìîãî ïðîöåññà. Îäíèìèç �àêòîðîâ, ïðèâîäÿùèõ ê óìåíüøåíèþ ñåëåêòèâ�íîñòè ïðîöåññà, ÿâëÿåòñÿ êîíå÷íàÿ øèðèíà ñêîðîñò�íîãî ðàñïðåäåëåíèÿ àòîìîâ êñåíîíà â ðàññåèâàþ�ùåì ïó÷êå. Ìû èññëåäîâàëè çàâèñèìîñòü ñåëåêòèâ�íîñòè îò ¾ñòåïåíè ìîíîõðîìàòè÷íîñòè¿ ðàññåèâàþ�ùåãî àòîìíîãî ïó÷êà. Â êà÷åñòâå ìåðû ¾ñòåïåíèìîíîõðîìàòè÷íîñòè¿ ïó÷êà ìû âçÿëè îòíîøåíèå �ñðåäíåé ñêîðîñòè àòîìîâ â ïó÷êå ê ðàçáðîñó ñêîðî�ñòåé, ò. å. � = v=�v:�åçóëüòàòû ïðèâåäåíû íà ðèñ. 5. Âèäíî, ÷òî ïðè çíà�÷åíèÿõ � � 5 ñåëåêòèâíîñòü ìàëî îòëè÷àåòñÿ îò ñå�ëåêòèâíîñòè äëÿ ñëó÷àÿ ìîíîõðîìàòè÷åñêîãî ïó÷êà(ñì. êðèâûå 1 è 2 ). Ëèøü ïðè î÷åíü áîëüøîì ðàç�áðîñå àòîìîâ ïî ñêîðîñòÿì (êîãäà � � 2) ñåëåêòèâ�íîñòü çíà÷èòåëüíî (ïðèìåðíî â òðè ðàçà) ìåíüøå,÷åì â ñëó÷àå ìîíîõðîìàòè÷åñêîãî ïó÷êà. Ïîñêîëü�êó â ýêñïåðèìåíòàõ îáû÷íî ëåãêî ðåàëèçóþòñÿ çíà�÷åíèÿ � � 5, ìîæíî ñ÷èòàòü, ÷òî ñêîðîñòíîå ðàñ�ïðåäåëåíèå àòîìîâ â ïó÷êå ñëàáî âëèÿåò íà ñåëåê�òèâíîñòü ïðîöåññà. Îòìåòèì çäåñü òàêæå, ÷òî ñàìèêëàñòåðíûå ïó÷êè ãåëèÿ õàðàêòåðèçóþòñÿ âåñüìà óç�êèìè ñêîðîñòíûìè ðàñïðåäåëåíèÿìè (� � 50, ñì.,íàïðèìåð, [31�33℄). Ïîýòîìó âëèÿíèåì ðàññìàòðèâà�576
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�èñ. 6. Óãëîâûå çàâèñèìîñòè ý��åêòèâíîñòè (êðè-âûå 1�3 ) è èíòåãðàëüíîé ñåëåêòèâíîñòè (êðèâûå1S�3S ) äëÿ ðàçëè÷íîãî ÷èñëà èñïàðÿþùèõñÿ àòî-ìîâ ãåëèÿ ïðè çàõâàòå ìîëåêóë (m = 0, 200 è680). Êðèâûå 4 è 4S ïîêàçûâàþò óãëîâûå çàâèñè-ìîñòè ý��åêòèâíîñòè è ñåëåêòèâíîñòè äëÿ ñëó÷àÿêëàñòåðíîãî ïó÷êà, ñîäåðæàùåãî îäíîêðàòíî è äâó-êðàòíî äîïèðîâàííûå êëàñòåðû â ñîîòíîøåíèè 2 : 1(m = 200)åìîãî ïàðàìåòðà íà ñåëåêòèâíîñòü ïðîöåññà ìîæíîïðåíåáðå÷ü.Îñíîâíûì �àêòîðîì, ïðèâîäÿùèì ê ïîíèæåíèþñåëåêòèâíîñòè, ÿâëÿåòñÿ íåñåëåêòèâíîå òåïëîâîå èñ�ïàðåíèå àòîìîâ, âûçâàííîå ïðîöåññîì çàõâàòà ýíåð�ãåòè÷åñêèõ ìîëåêóë. �èñóíîê 6 äåìîíñòðèðóåò ýòîòý��åêò. Íà íåì ïîêàçàíû çàâèñèìîñòè èíòåãðàëü�íîé ñåëåêòèâíîñòè è ý��åêòèâíîñòè îò óãëà äëÿñëó÷àåâ òðåõ ðàçëè÷íûõ ÷èñåë èñïàðÿþùèõñÿ àòî�ìîâ (m = 0, 200 è 680). Âèäíî, ÷òî ñåëåêòèâíîñòüðåçêî óìåíüøàåòñÿ ïðè óâåëè÷åíèè ÷èñëà èñïàðÿþ�ùèõñÿ àòîìîâ ãåëèÿ. Èç ïðèâåäåííûõ ðåçóëüòàòîâñëåäóåò, ÷òî â ñëó÷àå áîëüøèõ ìîëåêóë (òàêèõ, êàêSF6, OsO4 è UF6) æåëàòåëüíî îõëàæäàòü ãàç â êà�ìåðå çàõâàòà. Íàïðèìåð, çàõâàò ìîëåêóëû SF6 ïðèòåìïåðàòóðå 150 K áóäåò ïðèâîäèòü ê èñïàðåíèþ èçêëàñòåðà òîëüêî îêîëî 160�170 àòîìîâ. Êàê ñëåäóåòèç ðåçóëüòàòîâ, ïðèâåäåííûõ íà ðèñ. 6, â ýòîì ñëó÷àåèíòåãðàëüíàÿ ñåëåêòèâíîñòü ïðè óãëàõ � � 0:04 ðàäáóäåò ïðèìåðíî íà ïîðÿäîê áîëüøå ïî ñðàâíåíèþ ñîñëó÷àåì çàõâàòà ìîëåêóëû ïðè êîìíàòíîé òåìïåðà�òóðå.

Êîíå÷íàÿ ïðîòÿæåííîñòü îáëàñòè âçàèìîäåé�ñòâèÿ �xint êëàñòåðíîãî ïó÷êà ñ ðàññåèâàþùèìàòîìíûì ïó÷êîì (�xint � 1 ñì) òàêæå ìîæåòïðèâåñòè ê íåêîòîðîìó óìåíüøåíèþ ñåëåêòèâíîñòèïðîöåññà. Îäíàêî ïðè ñðàâíèòåëüíî áîëüøèõ ðàññòî�ÿíèÿõ �x2 îò îáëàñòè âçàèìîäåéñòâèÿ äî ïðèåìíèêà(èëè ùåëè) (�x2 � 50 ñì) ýòî óìåíüøåíèå íåçíà÷è�òåëüíî (ïîðÿäêà �xint=�x2), è îíî ñòàíîâèòñÿ åùåìåíüøå ñ óâåëè÷åíèåì ðàññòîÿíèÿ �x2.�àññìîòðèì òåïåðü �àêòîðû, âëèÿþùèå íà ý���åêòèâíîñòü ïðîöåññà. Óìåíüøåíèå ý��åêòèâíîñòè(à òàêæå ñåëåêòèâíîñòè) ñâÿçàíî, ïðåæäå âñåãî, ñòåì, ÷òî âåðîÿòíîñòü ïðîöåññà çàõâàòà êëàñòåðàìèãåëèÿ ÷àñòèö ïðèìåñè îïðåäåëÿåòñÿ ïóàññîíîâñêèìðàñïðåäåëåíèåì [32℄:P (N) = N0 (n�L)NN ! exp(�n�L); (20)ãäå N0 � àìïëèòóäíûé �àêòîð, n � ïëîòíîñòü ÷èñ�ëà ÷àñòèö â êàìåðå çàõâàòà, � � ïîïåðå÷íîå ñå÷åíèåçàõâàòà è L � äëèíà ÿ÷åéêè. Ïîýòîìó ëèøü ÷àñòüêëàñòåðîâ ãåëèÿ â ïó÷êå ÿâëÿåòñÿ äîïèðîâàííîé îäè�íî÷íûìè ìîëåêóëàìè. Â çàâèñèìîñòè îò óñëîâèé ýêñ�ïåðèìåíòà (äàâëåíèÿ ãàçà è äëèíû ïóòè âçàèìîäåé�ñòâèÿ â êàìåðå çàõâàòà) â êëàñòåðíîì ïó÷êå ìîæåòñîäåðæàòüñÿ äîâîëüíî ìíîãî êàïåëåê ãåëèÿ, çàõâà�òèâøèõ ïî äâå èëè áîëåå ìîëåêóë SF6, êîòîðûå îáðà�çóþò êëàñòåðû SF6 âíóòðè êàïåëüêè. Îòìåòèì, ÷òîêëàñòåðû ãåëèÿ, çàõâàòèâøèå áîëåå ÷åì ïî îäíîé ìî�ëåêóëå, áóäóò èìåòü ìåíüøèå ðàçìåðû ïî ñðàâíåíèþñ îäíîêðàòíî äîïèðîâàííûìè êëàñòåðàìè, ïîñêîëü�êó ñ íèõ èñïàðÿåòñÿ áîëüøå àòîìîâ. Ïðè ðàññåÿíèèêëàñòåðíîãî ïó÷êà íà àòîìíîì ïó÷êå îíè áóäóò îò�êëîíÿòüñÿ íà áîëüøèå óãëû, ÷òî ìîæåò ïðèâåñòè êñóùåñòâåííîìó óìåíüøåíèþ ñåëåêòèâíîñòè ïðîöåñ�ñà. Ïîýòîìó ýêñïåðèìåíòû íåîáõîäèìî ïðîâîäèòü âóñëîâèÿõ, êîãäà äîëÿ êëàñòåðîâ ãåëèÿ, ñîäåðæàùèõâíóòðè ñåáÿ íåñêîëüêî ìîëåêóë SF6, ìèíèìàëüíà.Ïðè ýòîì çíà÷èòåëüíî óìåíüøàåòñÿ è ïîëíîå ÷èñëîäîïèðîâàííûõ êëàñòåðîâ ãåëèÿ â ïó÷êå. Åñòåñòâåí�íî, ýòî ïðèâîäèò ê óìåíüøåíèþ ý��åêòèâíîñòè ïðî�öåññà. Íàïðèìåð, ðàñ÷åòû ïîêàçûâàþò (ñì. ðèñ. 6),÷òî åñëè äîëÿ êëàñòåðîâ, çàõâàòèâøèõ ïî äâå ìîëå�êóëû, ñîñòàâëÿåò ïðèìåðíî 50% îò äîëè êëàñòåðîâ,çàõâàòèâøèõ ïî îäíîé ìîëåêóëå, òî îáà ïàðàìåò�ðà � ñåëåêòèâíîñòü è ý��åêòèâíîñòü � (ïðè óãëàõ� � 0:02 ðàä) ïðèìåðíî â äâà ðàçà ìåíüøå, ÷åì âñëó÷àå îäíîêðàòíî äîïèðîâàííûõ êëàñòåðîâ.�àññìîòðèì òàêæå âëèÿíèå íà ý��åêòèâíîñòü èñåëåêòèâíîñòü ïðîöåññà äâóêðàòíûõ ñòîëêíîâåíèéêëàñòåðîâ ãåëèÿ ñ àòîìàìè îòêëîíÿþùåãî ïó÷êà.Ïðè äîñòàòî÷íî âûñîêîé ïëîòíîñòè ÷àñòèö (è/èëè5 ÆÝÒÔ, âûï. 3 577
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�èñ. 7. Óãëîâûå çàâèñèìîñòè èíòåãðàëüíîé ñåëåê-òèâíîñòè (êðèâûå 1S è 2S ) è ý��åêòèâíîñòè (êðè-âûå 1 è 2 ) äëÿ ñëó÷àÿ îäíîêðàòíûõ (êðèâûå 1S è 1 )è äâóêðàòíûõ (êðèâûå 2S è 2 ) ñòîëêíîâåíèé êëàñòå-ðîâ ñ àòîìàìè ðàññåèâàþùåãî àòîìíîãî ïó÷êà. ×èñ-ëî èñïàðÿþùèõñÿ àòîìîâ ãåëèÿ ïðè çàõâàòå ìîëåêóëm = 200 è ïðè çàõâàòå àòîìîâ � m1 = 200äëèíû âçàèìîäåéñòâèÿ �xint) â îòêëîíÿþùåì àòîì�íîì ïó÷êå âòîðè÷íûå ñòîëêíîâåíèÿ êëàñòåðîâ ãåëèÿñ àòîìàìè âïîëíå âîçìîæíû. Ýòî, åñòåñòâåííî, ïî�âëèÿåò íà ñåëåêòèâíîñòü è ý��åêòèâíîñòü ïðîöåñ�ñà. Ïî ñóòè äâóêðàòíûå ñòîëêíîâåíèÿ äîëæíû ïðè�âîäèòü ê òàêîìó æå ý��åêòó, êàê åñëè áû êëàñòåð�íûé ïó÷îê äâàæäû ðàññåèâàëñÿ íà òîì æå àòîìíîìïó÷êå. Ïîýòîìó â ðàñ÷åòàõ íåîáõîäèìî ó÷åñòü èñ�ïàðåíèå èç êëàñòåðîâ ïðèìåðíî 200 àòîìîâ ãåëèÿ(m � 200 ïðè çàõâàòå àòîìà êñåíîíà èç ïó÷êà [32℄)â ðåçóëüòàòå çàõâàòà ïåðâîãî àòîìà èç ðàññåèâàþ�ùåãî ïó÷êà, à òàêæå òðàíñ�îðìàöèþ ðàñïðåäåëåíèÿ(óìíîæåíèå íà N2=3) â ðåçóëüòàòå çàõâàòà âòîðîãîàòîìà.Ìû íå áóäåì ïðèâîäèòü çäåñü äîâîëüíî ãðîìîçä�êèå �îðìóëû, ñâÿçàííûå ñ ïîñëåäîâàòåëüíîé òðàíñ��îðìàöèåé óêàçàííûõ ðàñïðåäåëåíèé, à ïðèâåäåì èïðîàíàëèçèðóåì íàèáîëåå ïåññèìèñòè÷åñêèé ðåçóëü�òàò, êîòîðûé ïîëó÷àåòñÿ íåïîñðåäñòâåííî ïðè òðàíñ��îðìàöèè ðàñïðåäåëåíèé êëàñòåðîâ ïî ðàçìåðàì,ïîëó÷åííûõ ñ ó÷åòîì óêàçàííûõ âûøå �àêòîðîâ, âðàñïðåäåëåíèå ïî óãëó. Îäíàêî, ïîñêîëüêó ïîëíûéóãîë îòêëîíåíèÿ êëàñòåðîâ ïðè äâóêðàòíûõ ñòîëê�íîâåíèÿõ ïðèìåðíî â äâà ðàçà áîëüøå, âìåñòî âåëè�

÷èíû k0 â ñîîòíîøåíèÿõ (9) è (10) ìû âçÿëè âåëè�÷èíó 2k0. Ïîëó÷åííûå ñ ó÷åòîì âñåõ óêàçàííûõ âû�øå �àêòîðîâ ðåçóëüòàòû äëÿ ñåëåêòèâíîñòè è ý���åêòèâíîñòè ïðîöåññà ïðèâåäåíû íà ðèñ. 7 (êðè�âûå 2S è 2 ) ñîâìåñòíî ñ äàííûìè äëÿ ñëó÷àÿ îäíî�êðàòíûõ ñòîëêíîâåíèé (êðèâûå 1S è 1 ). Âèäíî, ÷òîäâóêðàòíûå ñòîëêíîâåíèÿ ïðèâîäÿò ê çíà÷èòåëüíî�ìó óìåíüøåíèþ ñåëåêòèâíîñòè è íåçíà÷èòåëüíîìóðîñòó ý��åêòèâíîñòè ïî ñðàâíåíèþ ñ îäíîêðàòíû�ìè ñòîëêíîâåíèÿìè. Òàê, íàïðèìåð, ïðè îäèíàêî�âîé ý��åêòèâíîñòè E = 0:1 ñåëåêòèâíîñòü â ñëó�÷àå äâóêðàòíûõ ñòîëêíîâåíèé ïðèìåðíî â 2.5 ðàçàìåíüøå. Èç ýòèõ ðåçóëüòàòîâ ñëåäóåò, ÷òî äëÿ ïî�ëó÷åíèÿ áîëåå âûñîêîé ñåëåêòèâíîñòè ýêñïåðèìåí�òû íåîáõîäèìî ïðîâîäèòü â óñëîâèÿõ, êîãäà ÷èñëîäâóêðàòíûõ ñòîëêíîâåíèé ìàëî (â óñëîâèÿõ, êîãäàïëîòíîñòü àòîìîâ â îòêëîíÿþùåì ïó÷êå ñðàâíèòåëü�íî íèçêà).3.4. Îöåíêè âûõîäà îáîãàùåííûõ ïðîäóêòîâÂ ñâÿçè ñ ïîòåíöèàëüíîé âîçìîæíîñòüþ ïðèìå�íåíèÿ íà ïðàêòèêå ðàññìàòðèâàåìîãî ïðîöåññà äëÿðàçäåëåíèÿ èçîòîïîâ ïðåäñòàâëÿåò èíòåðåñ ïðîâåñòèîöåíêè âûõîäà ¾îáîãàùåííûõ ïðîäóêòîâ¿. Îòìåòèìñðàçó, ÷òî ðå÷ü ìîæåò èäòè ëèøü îá î÷åíü ãðóáîéîöåíêå. Ïîýòîìó ïðèâåäåííûå íèæå çíà÷åíèÿ íå ìî�ãóò ñëóæèòü â êà÷åñòâå èñõîäíûõ äàííûõ äëÿ ðàñ÷å�òà ðåàëüíîé ïðîèçâîäèòåëüíîñòè ïðîöåññà. Äëÿ òà�êîãî ðàñ÷åòà íåîáõîäèìû, ïðåæäå âñåãî, ýêñïåðèìåí�òàëüíûå ðåçóëüòàòû. Òåì íå ìåíåå ìû ïîëàãàåì, ÷òîäàæå ãðóáàÿ îöåíêà âûõîäà ïðîäóêòîâ ïðåäñòàâëÿ�åòñÿ öåëåñîîáðàçíîé.Â îöåíêàõ ìû áóäåì èñõîäèòü èç èíòåíñèâíî�ñòåé ðåàëüíî ïîëó÷àåìûõ êëàñòåðíûõ ïó÷êîâ ãå�ëèÿ è ïðîèçâîäèòåëüíîñòè èñïîëüçóåìûõ äëÿ ýòî�ãî äè��óçèîííûõ íàñîñîâ [5; 9℄. Ñëåäóåò îòìåòèòü,÷òî èç-çà ñëàáîé ýíåðãèè ñâÿçè àòîìîâ â íåáîëü�øèõ ãåëèåâûõ êëàñòåðàõ (ñì. ðàçä. 2) äëÿ îáðàçî�âàíèÿ êëàñòåðîâ îáû÷íî òðåáóþòñÿ âûñîêèå ïëîò�íîñòè è íèçêèå òåìïåðàòóðû ãàçà â çîíå ðàñøèðå�íèÿ [5℄. Îáà ýòèõ ïàðàìåòðà ïðèâîäÿò ê áîëüøîìóïîòîêó ãàçà. Ïîýòîìó â óñòàíîâêàõ äëÿ ïîëó÷åíèÿæèäêèõ êàïåëåê ãåëèÿ òðåáóþòñÿ áîëüøèå íàñîñû(áîëüøèå ñêîðîñòè îòêà÷êè) è/èëè î÷åíü ìàëåíüêèåîòâåðñòèÿ ñîïëà. Ïîòîê ãàçà ïðîïîðöèîíàëåí âåëè�÷èíå p0d2T�1=20 , ãäå d � äèàìåòð îòâåðñòèÿ ñîïëà,à p0 è T0 � ñîîòâåòñòâåííî äàâëåíèå è òåìïåðàòóðàãàçà íàä ñîïëîì. Îáû÷íî â óñòàíîâêàõ äëÿ ïîëó÷å�íèÿ æèäêèõ íàíîêàïåëåê ãåëèÿ äèàìåòð îòâåðñòèÿñîïëà ñîñòàâëÿåò îò 5 äî 20 ìêì, äàâëåíèå � îò 1äî 20 àòì, à òåìïåðàòóðà � îò 10 äî 30 K [5; 9℄.578



ÆÝÒÔ, òîì 127, âûï. 3, 2005 Èññëåäîâàíèå âîçìîæíîñòè ñåëåêöèè ìîëåêóë : : :Â ïðèáëèæåíèè èäåàëüíîãî ãàçà ñîïëî ñ äèàìåòðîìîòâåðñòèÿ 10 ìêì ïðè T0 � 20 K è p0 � 15 àòìîáåñïå÷èâàåò ïîòîê ãàçà, ýêâèâàëåíòíûé ïîòîêó, êî�òîðûé îáåñïå÷èâàåò ñîïëî ñ äèàìåòðîì îòâåðñòèÿ50 ìêì, ðàáîòàþùåå ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå èäàâëåíèè ãàçà 2 àòì [5℄. Ýòîò ïîòîê ñîñòàâëÿåò ïðè�ìåðíî 4 àòì�ñì3/ñ (� 0:16 ììîëü/ñ). ×òîáû ðåàëèçî�âàòü îòêà÷êó òàêîãî ïîòîêà ãàçà, òðåáóþòñÿ äè��ó�çèîííûå íàñîñû, îáåñïå÷èâàþùèå ñêîðîñòü îòêà÷êèîêîëî 10000 ë/ñ äëÿ He (� 4000 ë/ñ äëÿ àçîòà) ïðèïðåäåëüíîì ðàáî÷åì äàâëåíèè îêîëî 3 � 10�4 Òîðð.Îáû÷íî â òàêèõ óñòàíîâêàõ ïîëó÷àþò íàíîêàïåëüêèãåëèÿ ñ ÷èñëîì àòîìîâ íåñêîëüêî òûñÿ÷ [5℄.Âîçüìåì äëÿ îöåíîê â êà÷åñòâå èñõîäíîé âå�ëè÷èíû óêàçàííûé âûøå ïîòîê ãàçà, à èìåííî4 àòì�ñì3/ñ. Ýòî ñîîòâåòñòâóåò ïðèìåðíî 1020 ÷àñ�òèö/ñ. Ïóñòü ñðåäíèé ðàçìåð êëàñòåðîâ â ïó÷êå ñî�ñòàâëÿåò N = 103. Åñëè áû âñå êëàñòåðû ãåëèÿ âïó÷êå áûëè äîïèðîâàíû åäèíè÷íûìè ìîëåêóëàìèSF6, òî ïîòîê ìîëåêóë SF6 ñîñòàâèë áû 1017 ìîëå�êóë/
. Ó÷òåì òåïåðü �àêòîðû, êîòîðûå ïðèâîäÿò êóìåíüøåíèþ ýòîãî çíà÷åíèÿ. Ïóñòü ïîòîê ãàçà ñ�îð�ìèðîâàí ñ ïîìîùüþ äâóìåðíîãî (ùåëåâîãî) ñîïëà ñøèðèíîé ùåëè 50 ñì. Îòìåòèì, ÷òî èìåííî òàêîãîòèïà ñîïëà èñïîëüçóþòñÿ, íàïðèìåð, ïðè èññëåäîâà�íèè âîçáóæäåíèÿ è èçîòîïè÷åñêè-ñåëåêòèâíîé ìíî�ãî�îòîííîé ÈÊ-äèññîöèàöèè ìîëåêóë UF6 [39℄ èëèSF6 [40℄. Äëÿ ñåëåêöèè ìîëåêóë ðàññìàòðèâàåìûììåòîäîì òàêæå æåëàòåëüíî èñïîëüçîâàòü ùåëåâûåñîïëà (ñì. ï. 3.3). Ïðè �îðìèðîâàíèè óçêîíàïðàâ�ëåííîãî ïó÷êà èç ñòðóè ìîæíî âûäåëèòü îêîëî 10%êëàñòåðîâ. Îäèíî÷íûìè ìîëåêóëàìè ìîæíî äîïèðî�âàòü íå áîëåå 20% êëàñòåðîâ. �àññìîòðèì ñëó÷àéðàáîòû ñ íåïðåðûâíûì êëàñòåðíûì ïó÷êîì, êîãäàäëÿ âîçáóæäåíèÿ êëàñòåðîâ èñïîëüçóåòñÿ èìïóëüñ�íûé CO2-ëàçåð, ðàáîòàþùèé ñ ÷àñòîòîé ïîâòîðåíèÿèìïóëüñîâ f � 500 �ö. Îòìåòèì, ÷òî CO2-ëàçåðû ñóêàçàííîé ÷àñòîòîé ïîâòîðåíèÿ èìïóëüñîâ ïðèìåíÿ�þòñÿ íà ïðàêòèêå äëÿ ëàçåðíîãî ðàçäåëåíèÿ èçîòî�ïîâ óãëåðîäà [41; 42℄.Äîëÿ îáëó÷àåìûõ êëàñòåðîâ â ïó÷êå (ñêâàæ�íîñòü ïðîöåññà îáëó÷åíèÿ) ñîñòàâëÿåò âåëè÷èíó
f = �xirrfv1 :Çäåñü �xirr è v1 � ñîîòâåòñòâåííî ïðîòÿæåí�íîñòü îáëó÷àåìîãî îáúåìà è ñêîðîñòü êëàñòåðíîãîïó÷êà. Ñêîðîñòü ïó÷êà ïðèìåðíî ñîñòàâëÿåòv1 � 500 ì/ñ [31; 32℄. Åñëè ýíåðãèÿ ëàçåðíîãîèìïóëüñà ðàâíà, íàïðèìåð, 2 Äæ, à ëàçåðíûé ëó÷íàïðàâëåí ïåðïåíäèêóëÿðíî ñêîðîñòè äâèæåíèÿêëàñòåðíîãî ïó÷êà, òî ëåãêî ìîæíî ðåàëèçî�

âàòü ïðîòÿæåííîñòü îáëó÷àåìîãî ïðîñòðàíñòâà�xirr � 20 ñì (èëè ñå÷åíèå ëàçåðíîãî ïó÷êà20 � 1 ñì2 â çîíå îáëó÷åíèÿ). Ïðè ýòîì ïîòîêýíåðãèè ñîñòàâèò îêîëî 0.1 Äæ/ñì2, ÷òî íà ïîðÿäîêïðåâûøàåò ïëîòíîñòü ïîòîêà ýíåðãèè, íåîáõîäèìîéäëÿ ý��åêòèâíîãî âîçáóæäåíèÿ êëàñòåðîâ (ñì.ñîîòíîøåíèå (16)). Ïîýòîìó ñêâàæíîñòü îáëó÷åíèÿñîñòàâèò âåëè÷èíó 
f � 0:2. È, íàêîíåö, íåîáõîäèìîó÷åñòü, ÷òî â ïðîöåññå ðàññåÿíèÿ êëàñòåðîâ íà àòîì�íîì ïó÷êå â ðåçóëüòàòå îäíîêðàòíûõ ñòîëêíîâåíèéìîæíî îòêëîíèòü íå áîëåå 20% êëàñòåðîâ. Òàêèìîáðàçîì, ðåàëüíî ìû áóäåì èìåòü äåëî ïðèìåðíî ñ10�3 ÷àñòüþ êëàñòåðîâ â ïó÷êå, èëè ñ 1014 ìîëåêóëSF6 â ñåêóíäó. Ó÷òåì òåïåðü åùå, ÷òî, íàïðèìåð,ïðè èíòåãðàëüíîé ñåëåêòèâíîñòè IS � 10 ý��åê�òèâíîñòü ïðîöåññà ñîñòàâëÿåò E � 0:1 (ñì. êðèâûå2S è 2 íà ðèñ. 6 ïðè m = 200). Ñëåäîâàòåëüíî,âûõîä îáîãàùåííîãî ïðîäóêòà SF6 ñîñòàâèò îêîëî1013 ìîëåêóë/
 èëè 3:6 � 1016 ìîëåêóë/÷àñ, ÷òîýêâèâàëåíòíî ïðèìåðíî 0.01 ìã/÷àñ. Êîíå÷íî, ýòîî÷åíü íèçêàÿ ïðîèçâîäèòåëüíîñòü, äàæå ñ ó÷åòîìòîãî, ÷òî ïðèâåäåííûå îöåíêè ñäåëàíû òîëüêî äëÿîäíîé íåáîëüøîé óñòàíîâêè íà îñíîâå îäíîãî äè���óçèîííîãî íàñîñà. Âìåñòå ñ òåì ñëåäóåò îòìåòèòü,÷òî íåáîëüøèå âûõîäû ïðîäóêòîâ õàðàêòåðíû,íàïðèìåð, è äëÿ ðàçäåëåíèÿ èçîòîïîâ ìåòîäîììíîãî�îòîííîé ÈÊ-äèññîöèàöèè ìîëåêóë â ãàçî�äèíàìè÷åñêè îõëàæäåííûõ ñòðóÿõ è ïîòîêàõ. Òàê,íàïðèìåð, ïðè ëàçåðíîì ðàçäåëåíèè èçîòîïîâ óðàíàìåòîäîì ìíîãî�îòîííîé ÈÊ-äèññîöèàöèè ìîëåêóëUF6 ñ öåëüþ áîëåå ý��åêòèâíîãî îõëàæäåíèÿ ãàçàâ ãàçîäèíàìè÷åñêèõ ïîòîêàõ èñïîëüçóåòñÿ äîâîëü�íî îáåäíåííàÿ ñìåñü (îòíîøåíèå êîíöåíòðàöèéìîëåêóë UF6 è ãàçà-íîñèòåëÿ ñîñòàâëÿåò ìåíåå0.01 [39; 43℄). Â òî æå âðåìÿ äëÿ ý��åêòèâíîãîâîçáóæäåíèÿ è äèññîöèàöèè ìîëåêóë òðåáóþòñÿ äî�âîëüíî âûñîêèå ïëîòíîñòè ïîòîêà ëàçåðíîé ýíåðãèè(ïî êðàéíåé ìåðå, � 1 Äæ/ñì2 äëÿ äèññîöèàöèèïðåäâàðèòåëüíî âîçáóæäåííûõ ìîëåêóë), ÷òî ïðè�âîäèò ê óìåíüøåíèþ ñêâàæíîñòè îáëó÷åíèÿ äîâåëè÷èíû ïîðÿäêà 
f � 0:001. Âûñîêèå çíà÷åíèÿñåëåêòèâíîñòè (s � 3�5), âåðîÿòíî, ìîæíî ïîëó÷èòüëèøü ïðè ìàëûõ âûõîäàõ (� 0:01). Îäíàêî â ñëó�÷àå ðàçäåëåíèÿ èçîòîïîâ ìåòîäîì ìíîãî�îòîííîéÈÊ-äèññîöèàöèè ìîëåêóë â ãàçîäèíàìè÷åñêèõ ïî�òîêàõ äîïóñòèìî ïðèìåðíî íà äâà ïîðÿäêà áîëååâûñîêîå äàâëåíèå â êàìåðå (îêîëî 10�2 Òîðð). Ïðèýòîì ìîæíî ðåàëèçîâàòü ïðèìåðíî íà äâà ïîðÿäêàáîëåå âûñîêèå ïîòîêè ãàçà, ò. å. îêîëî 1022 ÷àñòèö/ñ.Ïðîâåäåííûå íàìè îöåíêè (ñ ó÷åòîì âñåõ óêàçàííûõâûøå �àêòîðîâ) ïîêàçûâàþò, ÷òî âûõîä ïðîäóêòîâìîæåò ñîñòàâèòü ïðèìåðíî 1015 ìîëåêóë/ñ èëè579 5*



Â. Í. Ëîõìàí, �. Í. Ìàêàðîâ ÆÝÒÔ, òîì 127, âûï. 3, 20053:6 �1018 ìîëåêóë/÷àñ. Ýòî ïðèìåðíî íà äâà ïîðÿäêàáîëüøå, ÷åì â ñëó÷àå ñ êëàñòåðíûì ïó÷êîì. Â òî æåâðåìÿ îòìåòèì, ÷òî â ñëó÷àå ìîëåêóë, õàðàêòåðè�çóþùèõñÿ íåáîëüøèì èçîòîïíûì ñäâèãîì, âûñîêèåñåëåêòèâíîñòè äèññîöèàöèè äîñòèæèìû òîëüêîâ ìíîãî÷àñòîòíûõ ÈÊ-ïîëÿõ, ÷òî çíà÷èòåëüíîóñëîæíÿåò ïðîöåññ ðàçäåëåíèÿ èçîòîïîâ. Êðîìåòîãî, íåîáõîäèìî ðåàëèçîâàòü áîëüøèå ïëîòíîñòèïîòîêà ýíåðãèè è çíà÷èòåëüíî áîëüøèé (áîëåå÷åì íà äâà ïîðÿäêà) âêëàä ëàçåðíûõ �îòîíîâ íàäèññîöèàöèþ ìîëåêóëû, ÷òî ñâÿçàíî êàê ñ äîâîëüíîáîëüøîé ýíåðãèåé äèññîöèàöèè, òàê è ñ ìàëîéñåëåêòèâíîñòüþ ïðîöåññà, êîãäà áîëüøàÿ ÷àñòüëàçåðíûõ �îòîíîâ òðàòèòñÿ íà âîçáóæäåíèå ìîëå�êóë, ñîäåðæàùèõ íåöåëåâîé èçîòîï. Â ñëó÷àå æåêëàñòåðíûõ ïó÷êîâ äëÿ ñåëåêòèâíîãî âîçáóæäåíèÿè äèññîöèàöèè êëàñòåðîâ íåîáõîäèìî ëèøü îäíî�÷àñòîòíîå èçëó÷åíèå ëàçåðà óìåðåííîé ìîùíîñòè.Ïîýòîìó îäíèì ëàçåðîì ìîæíî îáëó÷àòü ñðàâíè�òåëüíî á�îëüøèå îáúåìû, ÷åì â ñëó÷àå äèññîöèàöèèìîëåêóë. È, íàêîíåö, âîçìîæíî ïîëó÷èòü áîëååâûñîêèå ñåëåêòèâíîñòè.Â ñâÿçè ñ ïðèâåäåííûìè âûøå îöåíêàìè îòìå�òèì, ÷òî ñîçäàíèå ìîäóëåé ïðîìûøëåííîãî òèïà äëÿëàçåðíîãî ðàçäåëåíèÿ èçîòîïîâ óðàíà ìåòîäîì ìíî�ãî�îòîííîé ÈÊ-äèññîöèàöèè ìîëåêóë UF6 ñ÷èòàåò�ñÿ (ïðè ñîâðåìåííîì óðîâíå ðàçâèòèÿ ëàçåðíîé òåõ�íîëîãèè) íåðåíòàáåëüíûì [44℄. Íåîáõîäèìû äàëüíåé�øèå èññëåäîâàíèÿ íà ñóùåñòâóþùèõ óñòàíîâêàõ âñå�ãî êîìïëåêñà ïðîáëåì, ñâÿçàííûõ êàê ñ ðàçâèòèåìñàìèõ ëàçåðíûõ ñèñòåì, òàê è îïòèìèçàöèåé ãàçîäè�íàìè÷åñêèõ ïîòîêîâ. Ïîýòîìó ðàññìàòðèâàåìûå ìå�òîäû â íàñòîÿùåå âðåìÿ ìîãóò íàéòè ïðèìåíåíèåíà ïðàêòèêå, âîçìîæíî, ëèøü äëÿ ëàçåðíîãî ðàçäå�ëåíèÿ ëèáî ýêçîòè÷åñêèõ ìîëåêóë è/èëè íåáîëüøèõêîëè÷åñòâ âåùåñòâà. Îäíàêî íåëüçÿ èñêëþ÷àòü âîç�ìîæíîñòü èõ áîëåå øèðîêîãî ïðèìåíåíèÿ â ïåðñïåê�òèâå. 4. ÇÀÊËÞ×ÅÍÈÅÈòàê, ðåçóëüòàòû èññëåäîâàíèé ïîêàçûâàþò, ÷òîïóòåì ñåëåêòèâíîãî âîçáóæäåíèÿ êëàñòåðîâ ñâåðõ�òåêó÷åãî ãåëèÿ ñ âíåäðåííûìè âíóòðè íèõ ìîëåêó�ëàìè èíòåíñèâíûì ëàçåðíûì ÈÊ-èçëó÷åíèåì è ïî�ñëåäóþùåãî îòêëîíåíèÿ êëàñòåðîâ ðàçíîãî ðàçìåðàíà ðàçíûå óãëû çà ñ÷åò ðàññåÿíèÿ íà àòîìíîì ïó÷�êå ìîæíî ïðîâîäèòü ñåëåêöèþ ìîëåêóë ïî èçîòîïíî�ìó (êîìïîíåíòíîìó) ñîñòàâó. Ñ öåëüþ óâåëè÷åíèÿý��åêòèâíîñòè ïðîöåññà ïðåäïî÷òèòåëüíî èñïîëü�

çîâàòü äëÿ �îðìèðîâàíèÿ êëàñòåðíîãî ïó÷êà ùåëå�âîå ñîïëî è/èëè ùåëåâûå äèà�ðàãìû. Ýòî ïîçâîëÿåòñóùåñòâåííî óâåëè÷èòü ïîïåðå÷íûå ðàçìåðû ïó÷êàè, ñëåäîâàòåëüíî, ÷èñëî êëàñòåðîâ ãåëèÿ â íåì. Âçàêëþ÷åíèå ñëåäóåò îòìåòèòü, ÷òî áîëüøèì ïðåèìó�ùåñòâîì ñâåðõòåêó÷èõ ãåëèåâûõ êàïåëåê/êëàñòåðîâäëÿ ñåëåêöèè ìîëåêóë íà îñíîâå îïèñàííîãî ìåòî�äà ÿâëÿåòñÿ, êðîìå íèçêîé òåìïåðàòóðû êëàñòåðîâè, êàê ñëåäñòâèå, î÷åíü óçêèõ ñïåêòðîâ ïîãëîùåíèÿìîëåêóë â íèõ, î÷åíü ìàëàÿ ýíåðãèÿ ñâÿçè àòîìîâ âêëàñòåðå (� 7:2 K) [19℄), à òàêæå ñâîáîäíîå âðàùå�íèå ìîëåêóë â êëàñòåðàõ. Ñëåäñòâèåì ïåðâîãî �àê�òîðà ÿâëÿåòñÿ òî, ÷òî ïðè ïîãëîùåíèè òîëüêî îäíî�ãî ÈÊ-�îòîíà ðàçìåð êëàñòåðà óìåíüøàåòñÿ ñóùå�ñòâåííî. Áîëåå òîãî, ñ óìåíüøåíèåì ðàçìåðà êëàñòå�ðà óìåíüøàåòñÿ ýíåðãèÿ ñâÿçè àòîìîâ, ÷òî äîïîëíè�òåëüíî ñíèæàåò òðåáîâàíèÿ ê ýíåðãèè íàêà÷êè.Ñëåäóåò òàêæå ïîä÷åðêíóòü, ÷òî, â îòëè÷èå, íà�ïðèìåð, îò ìåòîäà èçîòîïíî-ñåëåêòèâíîé ìíîãî�î�òîííîé ÈÊ-äèññîöèàöèè ìîëåêóë (ñì., íàïðèìåð, ðà�áîòû [45�47℄ è ïðèâåäåííûå â íèõ ññûëêè), êîòîðûéïðèìåíèì òîëüêî äëÿ ìíîãîàòîìíûõ ìîëåêóë, ðàñ�ñìàòðèâàåìûé ìåòîä ïðèìåíèì òàêæå äëÿ íåáîëü�øèõ, â òîì ÷èñëå äâóõàòîìíûõ ìîëåêóë. Áëàãîäà�ðÿ ñâîáîäíîìó âðàùåíèþ ñïåêòðû ÈÊ-ïîãëîùåíèÿíåáîëüøèõ (íàïðèìåð, äâóõ- è òðåõàòîìíûõ) ìîëå�êóë âíóòðè íàíîêàïåëåê ñâåðõòåêó÷åãî ãåëèÿ ñîäåð�æàò îòäåëüíûå óçêèå êîëåáàòåëüíî-âðàùàòåëüíûåëèíèè [1; 5; 9℄, ÷òî ïîçâîëÿåò âûñîêîñåëåêòèâíî âîç�áóæäàòü ìîëåêóëû. Ïðè÷åì â ïðîöåññå äîïèðîâàíèÿêëàñòåðîâ ãåëèÿ íåáîëüøèìè ìîëåêóëàìè èõ ðàñ�ïðåäåëåíèå ïî ðàçìåðàì íå áóäåò ñòîëü ñèëüíî äå��îðìèðîâàíî, êàê â ñëó÷àå áîëüøèõ ìîëåêóë. Â ðå�çóëüòàòå ïðè ëàçåðíîì âîçáóæäåíèè êëàñòåðîâ ìî�ãóò áûòü äîñòèãíóòû áîëåå âûñîêèå çíà÷åíèÿ ñåëåê�òèâíîñòè (ñì. ðèñ. 6). Åùå îäíèì ïðåèìóùåñòâîìðàññìàòðèâàåìîãî ìåòîäà ÿâëÿåòñÿ âîçìîæíîñòü èñ�ïîëüçîâàíèÿ äëÿ ñåëåêòèâíîãî âîçáóæäåíèÿ ìîëå�êóë, âíåäðåííûõ â êàïåëüêè, ìèêðîâîëíîâîãî èçëó�÷åíèÿ. �åçóëüòàòû ýêñïåðèìåíòîâ ïîêàçûâàþò (ñì.,íàïðèìåð, [5; 9℄ è ññûëêè â íèõ), ÷òî ïðè èñïîëü�çîâàíèè ìîùíîãî ìèêðîâîëíîâîãî èçëó÷åíèÿ â ïðî�öåññàõ âîçáóæäåíèÿ ìîëåêóë âíóòðè êàïåëåê ãåëèÿè èõ èñïàðåíèÿ ìîæíî ïîëó÷èòü òàêèå æå ý��åê�òû, êàê è ïðè èñïîëüçîâàíèè ÈÊ-ëàçåðîâ. Îñíîâ�íûìè íåäîñòàòêàìè ðàññìàòðèâàåìîãî ìåòîäà ÿâëÿ�þòñÿ äîâîëüíî ñëîæíàÿ òåõíè÷åñêàÿ ðåàëèçàöèÿ èñðàâíèòåëüíî íèçêàÿ ïðîèçâîäèòåëüíîñòü. Â êîíöåîòìåòèì, ÷òî ïîäðîáíîå îïèñàíèå ìåòîäà ïîëó÷åíèÿïó÷êîâ íàíîêàïåëåê ãåëèÿ è ìåòîäîâ âíåäðåíèÿ âíèõ îäèíî÷íûõ ìîëåêóë (à òàêæå êëàñòåðîâ) ìîæ�íî íàéòè â ðàáîòàõ [1; 2; 5; 9℄.580
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