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ËÀÇÅ�ÍÀß ÓÔ- È ÈÊ-Ô�À�ÌÅÍÒÀÖÈß ÑÂÎÁÎÄÍÛÕÊËÀÑÒÅ�ÎÂ (CF3I)n Â ÌÎËÅÊÓËß�ÍÎÌ ÏÓ×ÊÅÈ ÊËÀÑÒÅ�ÎÂ (CF3I)n, ÍÀÕÎÄßÙÈÕÑß ÂÍÓÒ�È ÈËÈÍÀ ÏÎÂÅ�ÕÍÎÑÒÈ ÁÎËÜØÈÕ ÊËÀÑÒÅ�ÎÂ (Xe)mÂ. Ì. Àïàòèí a, Â. Í. Ëîõìàí a, �. Í. Ìàêàðîâ a*,Í.-Ä. Ä. Îãóðîê a, À. Í. Ïåòèí a;b, Å. À. �ÿáîâ aaÈíñòèòóò ñïåêòðîñêîïèè �îññèéñêîé àêàäåìèè íàóê142190, Òðîèöê, Ìîñêâà, �îññèÿbÒðîèöêèé èíñòèòóò èííîâàöèîííûõ è òåðìîÿäåðíûõ èññëåäîâàíèé142190, Òðîèöê, Ìîñêâà, �îññèÿÏîñòóïèëà â ðåäàêöèþ 3 èþëÿ 2014 ã.Èçó÷åíà �ðàãìåíòàöèÿ ñâîáîäíûõ îäíîðîäíûõ êëàñòåðîâ (CF3I)n â ìîëåêóëÿðíîì ïó÷êå (n � 45 �ñðåäíåå ÷èñëî ìîëåêóë â êëàñòåðå), à òàêæå êëàñòåðîâ (CF3I)n, íàõîäÿùèõñÿ âíóòðè èëè íà ïîâåðõíîñòèáîëüøèõ êëàñòåðîâ (Xe)m (m � 100 � ñðåäíåå ÷èñëî àòîìîâ â êëàñòåðå), ëàçåðíûì óëüòðà�èîëåòî-âûì è èí�ðàêðàñíûì èçëó÷åíèåì. Ïîêàçàíî, ÷òî óêàçàííûå òðè òèïà êëàñòåðîâ (CF3I)n èìåþò ðàçíóþñòàáèëüíîñòü ïî îòíîøåíèþ ê �ðàãìåíòàöèè êàê ÓÔ-, òàê è ÈÊ-èçëó÷åíèåì è ñîâåðøåííî ðàçíûå çà-âèñèìîñòè âåðîÿòíîñòè �ðàãìåíòàöèè îò ýíåðãèè ÓÔ- è ÈÊ-èçëó÷åíèÿ. Ïðè âîçäåéñòâèè ÓÔ-èçëó÷å-íèåì ñâîáîäíûå êëàñòåðû (CF3I)n �ðàãìåíòèðóþò ïðè ñðàâíèòåëüíî ìàëûõ ïëîòíîñòÿõ ïîòîêà ýíåðãèè(�UV � 0:15 Äæ/ñì2), è äëÿ íèõ íàáëþäàåòñÿ íàèáîëåå ñëàáàÿ çàâèñèìîñòü âåðîÿòíîñòè �ðàãìåíòà-öèè îò ýíåðãèè. Áîëåå ñèëüíàÿ çàâèñèìîñòü âåðîÿòíîñòè �ðàãìåíòàöèè îò ýíåðãèè íàáëþäàåòñÿ äëÿêëàñòåðîâ (CF3I)n, ëîêàëèçîâàííûõ âíóòðè êëàñòåðîâ (Xe)m, à íàèáîëåå ñèëüíàÿ çàâèñèìîñòü � äëÿêëàñòåðîâ (CF3I)n, íàõîäÿùèõñÿ íà ïîâåðõíîñòè êëàñòåðîâ (Xe)m. Ïðè âîçäåéñòâèè íà êëàñòåðû ÈÊ-èç-ëó÷åíèåì îäíîðîäíûå êëàñòåðû (CF3I)n ý��åêòèâíî �ðàãìåíòèðóþò ïðè ìàëûõ ïëîòíîñòÿõ ïîòîêà ýíåð-ãèè (�IR � 25 ìÄæ/ñì2), áîëåå âûñîêèå ïëîòíîñòè ïîòîêà ýíåðãèè (�IR � 75 ìÄæ/ñì2) íåîáõîäèìûäëÿ �ðàãìåíòàöèè êëàñòåðîâ (CF3I)n, ëîêàëèçîâàííûõ âíóòðè êëàñòåðîâ (Xe)m, è åùå áîëåå âûñîêèåïëîòíîñòè ïîòîêà ýíåðãèè (�IR � 150 ìÄæ/ñì2) � äëÿ �ðàãìåíòàöèè êëàñòåðîâ (CF3I)n, íàõîäÿùèõñÿíà ïîâåðõíîñòè êëàñòåðîâ (Xe)m. Óñòàíîâëåíî, ÷òî íåáîëüøèå êëàñòåðû (CF3I)n, íàõîäÿùèåñÿ íà ïîâåðõ-íîñòè êëàñòåðîâ (Xe)m, íå �ðàãìåíòèðóþò âïëîòü äî ïëîòíîñòåé ïîòîêà ýíåðãèè �IR � 250 ìÄæ/ñì2.Ïîêàçàíî, ÷òî ý��åêòèâíîñòü �ðàãìåíòàöèè êëàñòåðîâ (CF3I)n îäèíàêîâà (ïðè îäèíàêîâîé ïëîòíîñ-òè ïîòîêà ýíåðãèè) êàê ïðè âîçáóæäåíèè èìïóëüñíûì (�p � 150 íñ), òàê è íåïðåðûâíûì ëàçåðíûìÈÊ-èçëó÷åíèåì. Îáñóæäàþòñÿ âîçìîæíûå ïðè÷èíû òàêîãî õàðàêòåðà ÓÔ- è ÈÊ-ëàçåðíîé �ðàãìåíòàöèèóêàçàííûõ êëàñòåðîâ.DOI: 10.7868/S00444510150200301. ÂÂÅÄÅÍÈÅÌîëåêóëÿðíûå è êëàñòåðíûå ïó÷êè [1�4℄ øèðî�êî èñïîëüçóþòñÿ äëÿ èçó÷åíèÿ õèìè÷åñêèõ ðåàê�öèé, âêëþ÷àÿ �ðàãìåíòàöèþ ìîëåêóë è êëàñòåðîâ,ïðîöåññîâ àäñîðáöèè è äåñîðáöèè è äðóãèõ ýëåìåí�*E-mail: gmakarov�isan.troitsk.ru

òàðíûõ �èçèêî-õèìè÷åñêèõ ïðîöåññîâ íà ïîâåðõíî�ñòè, à òàêæå äëÿ íàíåñåíèÿ ìèêðî- è íàíîñòðóê�òóð, ïîëó÷åíèÿ òîíêèõ ïëåíîê è íîâûõ ìàòåðèà�ëîâ [1�18℄. Ïó÷êè íåéòðàëüíûõ è èîííûõ êëàñòå�ðîâ ðàçíîé ýíåðãèè èñïîëüçóþòñÿ äëÿ îáðàáîòêè èñòðóêòóðèðîâàíèÿ ïîâåðõíîñòè [7; 17�24℄, à òàêæåäëÿ èññëåäîâàíèÿ ýêñòðåìàëüíûõ ïðîöåññîâ, èíäó�öèðóåìûõ ïðè ñòîëêíîâåíèè êëàñòåðîâ ñ ïîâåðõíî�ñòüþ [17; 18; 20; 21℄.218



ÆÝÒÔ, òîì 147, âûï. 2, 2015 Ëàçåðíàÿ ÓÔ- è ÈÊ-�ðàãìåíòàöèÿ ñâîáîäíûõ êëàñòåðîâ : : :Îáëàñòü ïðèìåíåíèÿ ìîëåêóëÿðíûõ è êëàñòåð�íûõ ïó÷êîâ çíà÷èòåëüíî ðàñøèðÿåòñÿ, åñëè äîïèðî�âàòü êëàñòåðû ìîëåêóëàìè (èëè àòîìàìè) çà ñ÷åòèõ çàõâàòà èç ïåðåñåêàþùåãî ìîëåêóëÿðíîãî ïó÷êàèëè ïðè ïðîõîæäåíèè êëàñòåðíîãî ïó÷êà ÷åðåç ÿ÷åé�êó, ñîäåðæàùóþ ìîëåêóëÿðíûé ãàç [25; 26℄. Íàïðè�ìåð, ýòî îòêðûâàåò íîâûå âîçìîæíîñòè äëÿ ñïåêòðî�ñêîïèè è èññëåäîâàíèÿ ñàìèõ êëàñòåðîâ [25�33℄, àòàêæå äëÿ èçó÷åíèÿ ýëåìåíòàðíûõ ïðîöåññîâ, ïðî�èñõîäÿùèõ âíóòðè èëè íà ïîâåðõíîñòè êëàñòåðîâ[29; 31�33℄. Ïðîöåññ çàõâàòà ìîëåêóë êëàñòåðàìè âïåðåñåêàþùèõñÿ ïó÷êàõ èñïîëüçîâàëñÿ äëÿ èçìåðå�íèÿ òåìïåðàòóðû áîëüøèõ êëàñòåðîâ (íàíî÷àñòèö)CO2 è CF3I â êëàñòåðíûõ ïó÷êàõ [34�38℄, äëÿ èçó÷å�íèÿ èíäóöèðîâàííûõ ÈÊ-ëàçåðîì ñåëåêòèâíûõ ïðî�öåññîâ [39℄, à òàêæå äëÿ èññëåäîâàíèÿ �ðàãìåí�òàöèè êëàñòåðîâ ïðè ñòîëêíîâåíèè ñ êîëåáàòåëü�íî-âûñîêîâîçáóæäåííûìè ìîëåêóëàìè [40; 41℄.Âî ìíîãèõ ýêñïåðèìåíòàõ äëÿ äèàãíîñòèêè ìîëå�êóëÿðíûõ è êëàñòåðíûõ ïó÷êîâ è ïðîèñõîäÿùèõ 
÷àñòèöàìè �èçèêî-õèìè÷åñêèõ ïðîöåññîâ, â òîì ÷èñ�ëå èíäóöèðîâàííûõ ëàçåðîì, ïðèìåíÿåòñÿ ìåòîä ðå�çîíàíñíîé ìíîãî�îòîííîé èîíèçàöèè [42; 43℄ è �ðàã�ìåíòàöèè ìîëåêóë è êëàñòåðîâ ëàçåðíûì ÓÔ-èçëó-÷åíèåì [10�16℄. Â ñâÿçè ñ ýòèì èññëåäîâàíèå ïðîöåñ�ñà ÓÔ-ëàçåðíîé èîíèçàöèè è �ðàãìåíòàöèè êëàñòå�ðîâ ÿâëÿåòñÿ âåñüìà àêòóàëüíîé çàäà÷åé.Â ïîñëåäíåå âðåìÿ àêòèâíî èññëåäóþòñÿ âíóòðè�êëàñòåðíûå �èçèêî-õèìè÷åñêèå ïðîöåññû â ìîëå�êóëÿðíûõ âàí-äåð-âààëüñîâûõ êëàñòåðàõ, à òàêæåèõ �ðàãìåíòàöèÿ ïðè ðåçîíàíñíîì âîçáóæäåíèè èí�òåíñèâíûìè ëàçåðíûìè ÈÊ-èìïóëüñàìè âõîäÿùèõâ ñîñòàâ êëàñòåðîâ ìîëåêóë [5; 10; 11; 13�16℄. Èíòå�ðåñ ê òàêèì èññëåäîâàíèÿì ñâÿçàí ñ òåì, ÷òî ïðèòàêîì âîçáóæäåíèè êëàñòåðîâ ìîæíî ðåàëèçîâàòüóñëîâèÿ, êîòîðûå òðóäíî èëè íåâîçìîæíî ðåàëèçî�âàòü â ãàçå èëè â ìàêðîñêîïè÷åñêîé êîíäåíñèðîâàí�íîé ñðåäå. Â ãàçå âëèÿíèå îêðóæåíèÿ îáû÷íî ìàëî,è èì ÷àñòî ïðåíåáðåãàþò. Â êîíäåíñèðîâàííîé ñðå�äå, íàîáîðîò, âëèÿíèå îêðóæåíèÿ âåëèêî, îäíàêî ïî�ãëîùåííàÿ ÷àñòèöàìè ýíåðãèÿ áûñòðî ïåðåäàåòñÿ âîêðóæàþùóþ îáëàñòü. Â êëàñòåðàõ ñóùåñòâåííóþðîëü ìîãóò èãðàòü ðàçìåðíûå ý��åêòû, ïîñêîëüêóâ êëàñòåðàõ ïîãëîùåííàÿ ýíåðãèÿ ëîêàëèçóåòñÿ âíåáîëüøîì îáúåìå êëàñòåðà. Ïîýòîìó ïðè âçàèìî�äåéñòâèè ñ ðåçîíàíñíûì ëàçåðíûì èçëó÷åíèåì âîç�ìîæåí ñèëüíûé íàãðåâ êëàñòåðîâ. Ýòî ïîçâîëÿåò èñ�ñëåäîâàòü ìíîãèå ïðîöåññû, ïðîèñõîäÿùèå â êëàñòå�ðàõ ïðè ñèëüíîì âîçáóæäåíèè (èîíèçàöèþ, äèññîöè�àöèþ, �ðàãìåíòàöèþ) [11; 13�16℄.Êðîìå òîãî, â êëàñòåðàõ ðåàëèçóþòñÿ ñîâåðøåí�íî ðàçíûå óñëîâèÿ îêðóæåíèÿ äëÿ ïîâåðõíîñòíûõ

è îáúåìíûõ ÷àñòèö, ÷òî ñóùåñòâåííî âëèÿåò íàïðîöåññ èõ âîçáóæäåíèÿ. Â ÷àñòíîñòè, â êëàñòåðàõñðàâíèòåëüíî ëåãêî ìîæíî ðåàëèçîâàòü óñëîâèÿ, êî�ãäà èññëåäóåìûå ÷àñòèöû íàõîäÿòñÿ ëèáî â îäíî�ðîäíîì (ãîìîãåííîì), ëèáî íåîäíîðîäíîì (ãåòåðî�ãåííîì) îêðóæåíèè. Ìîæíî ðåàëèçîâàòü òàêæå ýêñ�ïåðèìåíòû, êîãäà ñàìè èññëåäóåìûå êëàñòåðû èëèÿâëÿþòñÿ îäíîðîäíûìè, èëè íàõîäÿòñÿ ëèáî âíó�òðè, ëèáî íà ïîâåðõíîñòè äðóãèõ êëàñòåðîâ. Òàêèìîáðàçîì, ñ èñïîëüçîâàíèåì êëàñòåðîâ îòêðûâàþòñÿâåñüìà øèðîêèå âîçìîæíîñòè äëÿ èññëåäîâàíèÿ ïðî�öåññîâ âçàèìîäåéñòâèÿ ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ ñ âåùå�ñòâîì.Â ñâÿçè ñî ñêàçàííûì âûøå àêòóàëüíîé çàäà�÷åé ÿâëÿåòñÿ èññëåäîâàíèå ïðîöåññà ðåçîíàíñíîéÈÊ-ëàçåðíîé �ðàãìåíòàöèè ìîëåêóëÿðíûõ êëàñòå�ðîâ, ïîëó÷àåìûõ â ðàçíûõ óñëîâèÿõ è íàõîäÿùèõ�ñÿ â ðàçíîì îêðóæåíèè. Â ÷àñòíîñòè, ðåçîíàíñ�íîå âîçáóæäåíèå ìîëåêóëÿðíûõ êëàñòåðîâ êîðîò�êèìè ëàçåðíûìè ÈÊ-èìïóëüñàìè ïîçâîëÿåò èññëå�äîâàòü ïðîöåññû ìèãðàöèè ýíåðãèè âíóòðè êëàñòå�ðîâ è èçó÷èòü êèíåòèêó èõ ðàñïàäà. Íåäàâíî â íà�øèõ ðàáîòàõ [33; 44℄ èññëåäîâàëàñü �ðàãìåíòàöèÿ ëà�çåðíûì ÓÔ [33℄ è ÈÊ [44℄ èçëó÷åíèåì òðåõ ðàç�íîãî òèïà êëàñòåðîâ â ìîëåêóëÿðíîì ïó÷êå � îä�íîðîäíûõ êëàñòåðîâ (CF3I)n, à òàêæå êëàñòåðîâ(CF3I)n, íàõîäÿùèõñÿ âíóòðè èëè íà ïîâåðõíîñòèáîëüøèõ êëàñòåðîâ (Xe)m. Âûáîð êëàñòåðîâ ìîëå�êóë CF3I îáóñëîâëåí ãëàâíûì îáðàçîì òåì, ÷òîîíè îòíîñèòåëüíî ëåãêî äåòåêòèðóþòñÿ áëàãîäàðÿíàëè÷èþ â ìàññ-ñïåêòðå êëàñòåðîâ ìîëåêóëÿðíûõèîíîâ I+2 , êîòîðûå �îðìèðóþòñÿ â ïðîöåññå ìíî�ãî�îòîííîãî âîçáóæäåíèÿ êëàñòåðîâ (CF3I)n ëàçåð�íûì ÓÔ-èçëó÷åíèåì [11℄. Îáíàðóæåíî, ÷òî óêàçàí�íûå òðè òèïà êëàñòåðîâ èìåþò ðàçíóþ ñòàáèëü�íîñòü ïî îòíîøåíèþ ê �ðàãìåíòàöèè êàê ÓÔ-, òàê èÈÊ-èçëó÷åíèåì, à òàêæå ñîâåðøåííî ðàçíûå çàâèñè�ìîñòè âåðîÿòíîñòè �ðàãìåíòàöèè îò ýíåðãèè ëàçåð�íîãî ÓÔ- è ÈÊ-èçëó÷åíèÿ. Â äàííîé ðàáîòå íàìèïðåäñòàâëåíû ðåçóëüòàòû áîëåå äåòàëüíîãî èññëåäî�âàíèÿ ÓÔ- è ÈÊ-�ðàãìåíòàöèè óêàçàííûõ êëàñòå�ðîâ è áîëåå ãëóáîêîãî àíàëèçà ïîëó÷åííûõ ðåçóëü�òàòîâ. 2. ÝÊÑÏÅ�ÈÌÅÍÒ È ÌÅÒÎÄ2.1. Ýêñïåðèìåíòàëüíàÿ óñòàíîâêàÝêñïåðèìåíòàëüíàÿ óñòàíîâêà è ìåòîä èññëå�äîâàíèÿ ïîäðîáíî îïèñàíû â ðàáîòàõ [11; 13℄.Çäåñü ìû îïèøåì èõ êðàòêî. Óñòàíîâêà âêëþ÷à�åò (ðèñ. 1) �îòîèîíèçàöèîííûé âðåìÿïðîëåòíûé219



Â. Ì. Àïàòèí, Â. Í. Ëîõìàí, �. Í. Ìàêàðîâ è äð. ÆÝÒÔ, òîì 147, âûï. 2, 2015
ВЭУ

В
р

е
м

я
п

р
о

л
е
т
н

ы
й

м
а

с
с

-с
п

е
к

т
р

о
м

е
т
р

Электроды

Y

X

Z

S(t, Z; P0)

IR||
UV

U

∆Zsd

∆Zns

m/z

Импульсное

сопло IR⊥

UV

X

Скиммер

ρ

R0

Поле зрения

масс-спектрометра

Y

�èñ. 1. Ñõåìà ýêñïåðèìåíòàëüíîé óñòàíîâêèìàññ-ñïåêòðîìåòð è äâå âàêóóìíûå êàìåðû ñðàçäåëüíîé îòêà÷êîé � êàìåðó èñòî÷íèêà ìîëåêó�ëÿðíîãî ïó÷êà, îòêà÷èâàåìóþ äî äàâëåíèÿ íå âûøå10�5 Òîðð, è êàìåðó âðåìÿïðîëåòíîãî ìàññ-ñïåêòðî-ìåòðà, êîòîðàÿ îòêà÷èâàåòñÿ äî äàâëåíèÿ ïðèìåðíî10�7 Òîðð òóðáîìîëåêóëÿðíûì íàñîñîì. Â óñòàíîâ�êó âõîäÿò òàêæå èìïóëüñíûå ÓÔ- è ÈÊ-ëàçåðû,ñèñòåìà ñèíõðîíèçàöèè èìïóëüñîâ è ñèñòåìà ñáîðàè îáðàáîòêè äàííûõ.Êëàñòåðû ñîîòâåòñòâóþùåãî òèïà ãåíåðèðîâà�ëèñü â êàìåðå èñòî÷íèêà ïóòåì ãàçîäèíàìè÷åñêîãîîõëàæäåíèÿ ëèáî áåñïðèìåñíîãî (îäíîðîäíîãî)ìîëåêóëÿðíîãî ãàçà, ëèáî ñìåñè ãàçà èññëåäóåìûõìîëåêóë ñ ãàçîì-íîñèòåëåì â ðåçóëüòàòå ñâåðõçâó�êîâîãî èñòå÷åíèÿ ÷åðåç èìïóëüñíîå ñîïëî (òèïàGeneral Valve, äèàìåòð îòâåðñòèÿ d = 0:8 ìì,äëèòåëüíîñòü òîêîâîãî èìïóëüñà îêîëî 300 ìêñ).Äàâëåíèå ãàçà íàä ñîïëîì ìîãëî èçìåíÿòüñÿ âäèàïàçîíå P0 = 0�5 àòì. Ñ ïîìîùüþ ñêèììåðà(òèïà Beam Dynami
s, Model 1, äèàìåòð îòâåðñòèÿDS = 0:66 ìì), ðàñïîëîæåííîãî íà ðàññòîÿíèè38.5 ìì îò ñîïëà, èç öåíòðàëüíîé ÷àñòè ñâåðõçâóêî�âîãî ïîòîêà, ñîçäàâàåìîãî ýòèì ñîïëîì, âûðåçàëñÿìîëåêóëÿðíûé/êëàñòåðíûé ïó÷îê. Ñ�îðìèðîâàí�íûé òàêèì ñïîñîáîì ïó÷îê, ïîïàäàë â êàìåðó

âðåìÿïðîëåòíîãî ìàññ-ñïåêòðîìåòðà. Íà ðàññòîÿ�íèè 96.5 ìì îò âõîäíîãî îòâåðñòèÿ ñêèììåðà ýòîòïó÷îê ïåðåñåêàëñÿ ñ âçàèìíî-ïåðïåíäèêóëÿðíûìèîñÿìè ìàññ-ñïåêòðîìåòðà è ïó÷êà èîíèçèðóþùåãîÓÔ-èçëó÷åíèÿ ëàçåðà (îáëàñòü ïåðåñòðîéêè äëè�íû âîëíû �UV � 215�237 íì). Òàêîå ñîâìåñòíîåèñïîëüçîâàíèå ìíîãî�îòîííîé ÓÔ-èîíèçàöèè èìàññ-ñïåêòðîìåòðè÷åñêîãî äåòåêòèðîâàíèÿ îáåñ�ïå÷èâàåò âîçìîæíîñòü äèàãíîñòèêè è ëàçåðíîéÓÔ-�ðàãìåíòàöèè êëàñòåðíûõ ïó÷êîâ, à òàêæåèññëåäîâàíèå ëàçåðíîé ÈÊ-�ðàãìåíòàöèè êëàñòå�ðîâ [11; 13; 16; 33; 44℄.2.2. Âîçáóæäåíèå êëàñòåðîâ ÓÔ-èçëó÷åíèåìÓÔ-�îòîèîíèçàöèÿ è �ðàãìåíòàöèÿ êëàñòåðîâïðîèçâîäèëàñü âòîðîé ãàðìîíèêîé èçëó÷åíèÿ ëà�çåðà íà êðàñèòåëå (îáëàñòü äëèí âîëí ãåíåðàöèè�dye � 430�474 íì, øèðèíà ëèíèè �dye � 0:5 ñì�1)ñ íàêà÷êîé ýêñèìåðíûì XeCl-ëàçåðîì. Âòîðàÿ ãàð�ìîíèêà ãåíåðèðîâàëàñü ñ ïîìîùüþ êðèñòàëëà BBO.Îáðàçóþùèåñÿ èîíû äåòåêòèðîâàëèñü âòîðè÷íûìýëåêòðîííûì óìíîæèòåëåì (ÂÝÓ). ÓÔ-èçëó÷åíèåëàçåðà �îêóñèðîâàëîñü ëèíçîé (f = 12 ñì) (ñì.ðèñ. 1). Äèàìåòð ïÿòíà ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ â �îêó�220



ÆÝÒÔ, òîì 147, âûï. 2, 2015 Ëàçåðíàÿ ÓÔ- è ÈÊ-�ðàãìåíòàöèÿ ñâîáîäíûõ êëàñòåðîâ : : :ñå ëèíçû (íà óðîâíå 1=e) ñîñòàâëÿë D1=e � 0:13 ìì.Äëèòåëüíîñòü ëàçåðíîãî èìïóëüñà áûëà 7�10 íñ ïîïîëóâûñîòå, à ïëîòíîñòü ýíåðãèè â îáëàñòè ïåðåòÿæ�êè íå ïðåâûøàëà âåëè÷èíó �UV � 2 Äæ/ñì2. Èîí�íûé ñèãíàë ñ ÂÝÓ, à òàêæå çíà÷åíèÿ ýíåðãèè èì�ïóëüñîâ ÓÔ- è ÈÊ-èçëó÷åíèÿ ðåãèñòðèðîâàëèñü íàöè�ðîâîì îñöèëëîãðà�å è íàïðàâëÿëèñü â êîìïüþ�òåð äëÿ íàêîïëåíèÿ è ïîñëåäóþùåé îáðàáîòêè.Èçìåíåíèå çàäåðæêè ìåæäó ìîìåíòîì çàïóñ�êà ñîïëà è èìïóëüñîì ÓÔ-èçëó÷åíèÿ ïîçâîëÿëîðåãèñòðèðîâàòü âðåìÿïðîëåòíûé ñïåêòð ïó÷êàS(t; Y = 0) [11; 13; 33℄, ò. å. çàâèñèìîñòü êîíöåíòðà�öèè ÷àñòèö â ïó÷êå îò âðåìåíè ïðè ïðîõîæäåíèèèìè îáëàñòè äåòåêòèðîâàíèÿ (Y � êîîðäèíàòà âäîëüîñè ìàññ-ñïåêòðîìåòðà). Óñòàíîâêà ïîçâîëÿëà èçìå�ðÿòü ïðîñòðàíñòâåííî-âðåìåííûå õàðàêòåðèñòèêèêëàñòåðíîãî ïó÷êà è ïðîäóêòîâ �ðàãìåíòàöèè âçàâèñèìîñòè îò ïàðàìåòðîâ èìïóëüñà ëàçåðíîãîÓÔ-èçëó÷åíèÿ è óñëîâèé �îðìèðîâàíèÿ ïó÷êà(òåìïåðàòóðû T0, ñîñòàâà è äàâëåíèÿ P0 ãàçà íàäñîïëîì) S(t; Z;T0; P0;EUV ; �UV ;m=z), ãäå m èz � ìàññà èîíà è êðàòíîñòü èîíèçàöèè, à Z �êîîðäèíàòà âäîëü îñè êëàñòåðíîãî ïó÷êà [11; 13℄.Ïîä ñèãíàëîì ñ äàííûìè ïàðàìåòðàìè èìååòñÿâ âèäó âåëè÷èíà, ïðîïîðöèîíàëüíàÿ çàðÿäó èîí�íîãî òîêà â îáëàñòè âûáðàííîãî ìàññîâîãî ïèêà:S(m=z) = R�t j(�) d� .2.3. Âîçáóæäåíèå êëàñòåðîâ ÈÊ-èçëó÷åíèåìÈÊ-�ðàãìåíòàöèÿ êëàñòåðîâ ïðîèçâîäèëàñüïåðåñòðàèâàåìûì ïî ÷àñòîòå èìïóëüñíûì (�p �� 150 íñ) ëèáî íåïðåðûâíûì CO2-ëàçåðàìè. Âïåðâîì ñëó÷àå êëàñòåðû âîçáóæäàëèñü â êàìåðåìàññ-ñïåêòðîìåòðà â îáëàñòè ïåðåñå÷åíèÿ êëàñ-òåðíîãî ïó÷êà ñ ëàçåðíûì ÓÔ-ïó÷êîì è îñüþìàññ-ñïåêòðîìåòðà (ñì. ðèñ. 1). Èçëó÷åíèå ëàçåðàíàïðàâëÿëîñü íàâñòðå÷ó êëàñòåðíîìó ïó÷êó ïîäìàëûì óãëîì ê íåìó. Ñîîòâåòñòâóþùàÿ ñèñòåìàîáåñïå÷èâàëà ñèíõðîíèçàöèþ âñåõ èìïóëüñîâ âîâðåìåíè. Â ñëó÷àå èñïîëüçîâàíèÿ íåïðåðûâíîãîCO2-ëàçåðà êëàñòåðû âîçáóæäàëèñü â îáëàñòè ìåæ�äó ñîïëîì è ñêèììåðîì ïåðïåíäèêóëÿðíî îñè ïó÷êà(ñì. ðèñ. 1), ïðè ýòîì ïîëîæåíèå ëàçåðíîãî ëó÷àìîæíî áûëî ñêàíèðîâàòü âäîëü è ïîïåðåê ýòîé îñè.Ìîùíîñòü ëàçåðà ñîñòàâëÿëà îêîëî 8 Âò, ëàçåðíûéïó÷îê èìåë ãàóññîâî ðàñïðåäåëåíèå â ïîïåðå÷íîìñå÷åíèè. Èçëó÷åíèå ëàçåðà �îêóñèðîâàëîñü ëèíçîé(f = 12 ñì) â ïÿòíî äèàìåòðîì 0.43 ìì. Äëÿ íàõîæ-äåíèÿ îïòèìàëüíîãî ñèãíàëà è èçìåðåíèÿ âûõîäàäèññîöèàöèè êëàñòåðîâ èçëó÷åíèå ëàçåðà ñêàíèðî�âàëîñü âäîëü îñè Y (ñì. ðèñ. 1). Ñêàíèðîâàíèåì

ÓÔ-èçëó÷åíèÿ âäîëü îñè Y ïî âåëè÷èíå èçìåðÿå�ìîãî ñèãíàëà íàõîäèëàñü îáëó÷àåìàÿ CO2-ëàçåðîìîáëàñòü êëàñòåðíîãî ïó÷êà â çîíå äåòåêòèðîâàíèÿ.Ïëîòíîñòü ïîòîêà ýíåðãèè ëàçåðà îïðåäåëÿëàñü èçñîîòíîøåíèÿ�IR �Äæñì2 � = 2RW�R2U = 2W�RU ;ãäå W � ìîùíîñòü ëàçåðà, �R2 � ñå÷åíèå ïó÷êà,2R=U � âðåìÿ ïðîëåòà ÷àñòèö ÷åðåç ïó÷îê, U �� 430 ì/ñ � ñêîðîñòü íàïðàâëåííîãî äâèæåíèÿ ÷àñ�òèö. Ïðè õàðàêòåðíîì çíà÷åíèè ìîùíîñòè ÈÊ-èç-ëó÷åíèÿ 8 Âò ïëîòíîñòü ïîòîêà ýíåðãèè ñîñòàâëÿëà�IR = 0:0055 Äæ/ñì2.Ìîëåêóëû CF3I, ñîñòàâëÿþùèå êëàñòåðû(CF3I)n, ëåãêî âîçáóæäàþòñÿ ðåçîíàíñíûì èçëó�÷åíèåì CO2-ëàçåðà (â òîì ÷èñëå ìíîãî�îòîííûìîáðàçîì [45℄) ïðè âîçäåéñòâèè íà êîëåáàíèå �1(1075 ñì�1 [46℄) ìîëåêóë. Ïðîöåññû ìíîãî�îòîííî�ãî ÈÊ-âîçáóæäåíèÿ è ìíîãî�îòîííîé äèññîöèàöèèýòèõ ìîëåêóë äîâîëüíî õîðîøî èçó÷åíû [47℄, â òîì÷èñëå â ìîëåêóëÿðíûõ ïó÷êàõ è ñòðóÿõ [45; 48℄.Â ðàáîòå [11℄ áûëî ïîêàçàíî, ÷òî ìîëåêóëû CF3Iëåãêî îáðàçóþò êëàñòåðû ïðè ñâåðõçâóêîâîì ðàñøè�ðåíèè ãàçà èç èìïóëüñíîãî ñîïëà. Áûëè èçìåðåíûîñíîâíûå õàðàêòåðèñòèêè îáðàçóþùåãîñÿ ïó÷êàêëàñòåðîâ (CF3I)n è ïîêàçàíî, ÷òî ïîä äåéñòâèåìèìïóëüñà èçëó÷åíèÿ CO2-ëàçåðà ïðîèñõîäèò äèññî�öèàöèÿ ýòèõ êëàñòåðîâ. Õàðàêòåðíîé îñîáåííîñòüþìíîãî�îòîííîé ÓÔ-èîíèçàöèè êëàñòåðîâ (CF3I)nÿâëÿåòñÿ îáðàçîâàíèå â ðåçóëüòàòå âíóòðèêëàñòåð�íûõ ðåàêöèé ìîëåêóëÿðíîãî èîíà I+2 . Íà îñíîâåýòîãî ý��åêòà â [11℄ áûëà ðàçðàáîòàíà òåõíèêàäåòåêòèðîâàíèÿ êëàñòåðîâ (CF3I)n ïî ñèãíàëó I+2 . Âðàáîòå [13℄ áûëè íàéäåíû óñëîâèÿ äåòåêòèðîâàíèÿñ ïîìîùüþ ìíîãî�îòîííîé ÓÔ-èîíèçàöèè è ñàìèõìîëåêóë CF3I. Òåì ñàìûì ñòàëî âîçìîæíûì èçó÷àòüòàêæå ÈÊ-�ðàãìåíòàöèþ êëàñòåðîâ (CF3I)n.Êëàñòåðû (CF3I)n âîçáóæäàëèñü íà ÷àñòîòå1073.28 ñì�1 ëèíèè 9R(12) CO2-ëàçåðà, ñîâïàäàþ�ùåé ñ ìàêñèìóìîì ÈÊ-ïîãëîùåíèÿ êëàñòåðîâ [11℄.Ïðè ïðîäîëüíîì îáëó÷åíèè êëàñòåðîâ èìïóëüñ�íûì ëàçåðíûì èçëó÷åíèåì ïîïåðå÷íûé ðàçìåðëàçåðíîãî ïó÷êà (ïðèìåðíî 10 ìì) ñóùåñòâåííîïðåâîñõîäèë äèàìåòð êëàñòåðíîãî ïó÷êà (ïðè�ìåðíî 2 ìì), ñì. ðèñ. 1, òàê ÷òî âîçáóæäàåìûåêëàñòåðû íàõîäèëèñü ïðàêòè÷åñêè â îäíîðîäíîìïîëå ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ. Â ýêñïåðèìåíòàõ èç�ìåðÿëñÿ âûõîä èîíîâ I+2 â ñëó÷àå �ðàãìåíòàöèèîäíîðîäíûõ êëàñòåðîâ (CF3I)n èëè ñóììàðíûéâûõîä èîíîâ I+2 +XeI+ â ñëó÷àå �ðàãìåíòàöèèñìåøàííûõ êëàñòåðîâ (CF3I)n(Xe)m (ñì. ðàçä. 3)221



Â. Ì. Àïàòèí, Â. Í. Ëîõìàí, �. Í. Ìàêàðîâ è äð. ÆÝÒÔ, òîì 147, âûï. 2, 2015â çàâèñèìîñòè îò ïëîòíîñòè ïîòîêà ýíåðãèè �IRâîçáóæäàþùåãî ÈÊ-èçëó÷åíèÿ. Ïðè ýòîì èìïóëüñÓÔ-èçëó÷åíèÿ âîçäåéñòâîâàë íà êëàñòåðû ñ âðåìåí�íîé çàäåðæêîé îêîëî 5 ìêñ îòíîñèòåëüíî íà÷àëàÈÊ-èìïóëüñà. Óìåíüøåíèå âåëè÷èíû èîííûõ ñèã�íàëîâ I+2 è I+2 +XeI+ â çàâèñèìîñòè îò ïëîòíîñòèïîòîêà ýíåðãèè �IR îòðàæàë �àêò �ðàãìåíòàöèèñîîòâåòñòâóþùèõ êëàñòåðîâ ÈÊ-èçëó÷åíèåì.3. ÏÎËÓ×ÅÍÈÅ ÎÄÍÎ�ÎÄÍÛÕÊËÀÑÒÅ�ÎÂ (CF3I)n È ÑÌÅØÀÍÍÛÕÊËÀÑÒÅ�ÎÂ (CF3I)nXemÂ íàøèõ ýêñïåðèìåíòàõ áûëè ðåàëèçîâàíû òðèðàçëè÷íûõ ñïîñîáà ïîëó÷åíèÿ êëàñòåðîâ.1. Îäíîðîäíûå êëàñòåðû (CF3I)n ãåíåðèðîâà�ëèñü ïðè èñòå÷åíèè ÷åðåç ñîïëî ëèáî áåñïðèìåñíîãîãàçà CF3I, ëèáî ñìåñè ãàçîâ CF3I/Ar èëè CF3I/Xeâ ñîîòíîøåíèè 1/15, êîãäà âåðîÿòíîñòü �îðìèðîâà�íèÿ ñìåøàííûõ êëàñòåðîâ ìàëà è â îñíîâíîì ãåíåðè�ðóþòñÿ îäíîðîäíûå (÷èñòûå) êëàñòåðû (CF3I)n. �à�çû-íîñèòåëè (Ar, Xe) èñïîëüçîâàëèñü ñ òîé öåëüþ,÷òîáû èìåëè ìåñòî áîëåå ãëóáîêîå îõëàæäåíèå ãà�çà ïðè ðàñøèðåíèè è áîëåå ý��åêòèâíàÿ ãåíåðàöèÿêëàñòåðîâ è ÷òîáû ïðè ýòîì �îðìèðîâàëèñü êëàñòå�ðû (CF3I)n áîëüøåãî ðàçìåðà. �àçìåðîì êëàñòåðîâìîæíî áûëî óïðàâëÿòü çà ñ÷åò èçìåíåíèÿ äàâëåíèÿãàçà íàä ñîïëîì. Â ñëó÷àå, êîãäà èñïîëüçîâàëàñüñìåñü ãàçîâ CF3I/Ar â ñîîòíîøåíèè 1/15 ïðè ñóì�ìàðíîì äàâëåíèè P0 � 1 àòì, ãåíåðèðîâàëèñü êëà�ñòåðû (CF3I)n ñî ñðåäíèì ðàçìåðîì n � 45 [11; 13℄.Ïðè âîçáóæäåíèè îäíîðîäíûõ êëàñòåðîâ (CF3I)nëàçåðíûì ÓÔ-èçëó÷åíèåì â ìàññ-ñïåêòðå íàáëþäà�ëèñü ïðåèìóùåñòâåííî èîííûå ïèêè I+ è I+2 . Êàê ïî�êàçàíî â ðàáîòàõ [11; 13℄, ïðèñóòñòâèå â ìàññ-ñïåêòðåèîííîãî ïèêà I+2 îäíîçíà÷íî óêàçûâàåò íà íàëè÷èåâ ïó÷êå êëàñòåðîâ (CF3I)n.2. Êëàñòåðû (CF3I)n, íàõîäÿùèåñÿ âíóòðè êëàñ�òåðîâ (Xe)m, ãåíåðèðîâàëèñü ïðè èñòå÷åíèè ÷åðåçñîïëî ñìåñè ãàçîâ CF3I/Xe â ñîîòíîøåíèè 1/100,ò. å. ñðàâíèòåëüíî ñèëüíî ðàçáàâëåííîé ñìåñè, êî�ãäà âåðîÿòíîñòü �îðìèðîâàíèÿ ñìåøàííûõ êëàñòå�ðîâ âåëèêà è â îñíîâíîì ãåíåðèðóþòñÿ êëàñòåðû(CF3I)n(Xe)m. �àçìåðîì êëàñòåðîâ òàêæå ìîæíî áû�ëî óïðàâëÿòü çà ñ÷åò èçìåíåíèÿ ñóììàðíîãî äàâëå�íèÿ ãàçà íàä ñîïëîì. Ïðè �ðàãìåíòàöèè ïîëó÷åí�íûõ êëàñòåðîâ ÓÔ-èçëó÷åíèåì â ìàññ-ñïåêòðå êðî�ìå èîííûõ ïèêîâ I+ è I+2 íàìè áûëè îáíàðóæåíû äî�âîëüíî èíòåíñèâíûå èîííûå ïèêè XeI+. Îòíîøåíèåèíòåíñèâíîñòåé èîííûõ ïèêîâ I+2 è XeI+ (I+2 /XeI+)ñîñòàâëÿëî ïðèìåðíî 1/1. Ñëåäóåò îòìåòèòü, ÷òîïîñêîëüêó òåìïåðàòóðà êîíäåíñàöèè ìîëåêóë CF3I

(îêîëî 100 K) çíà÷èòåëüíî âûøå òåìïåðàòóðû êîí�äåíñàöèè àòîìîâ Xe (îêîëî 80 K) [49℄, ïðè ãàçîäèíà�ìè÷åñêîì îõëàæäåíèè ñìåñè CF3I/Xe ñíà÷àëà ïðî�èñõîäèò êëàñòåðèçàöèÿ ìîëåêóë CF3I, à çàòåì íà ýòèêëàñòåðû êîíäåíñèðóþòñÿ àòîìû Xe. Ïîýòîìó ìîæ�íî ïîëàãàòü, ÷òî â äàííîì ñëó÷àå êëàñòåðû (CF3I)níàõîäÿòñÿ âíóòðè êëàñòåðîâ (Xe)m. Ýòî óòâåðæäå�íèå ïîäêðåïëÿåòñÿ è òåì �àêòîì, ÷òî ýíåðãèÿ ñâÿçèìîëåêóë CF3I â êëàñòåðàõ (CF3I)n (îêîëî 0.36 ýÂ[16℄) çíà÷èòåëüíî áîëüøå ýíåðãèè ñâÿçè àòîìîâ Xeâ êëàñòåðàõ (Xe)m (îêîëî 0.16 ýÂ [50℄), à ÷àñòèöûñ áîëüøåé ýíåðãèåé ñâÿçè, êàê ïðàâèëî, ëîêàëèçó�þòñÿ â öåíòðå êëàñòåðà ñ ìåíüøåé ýíåðãèåé ñâÿçè÷àñòèö [29; 51; 52℄.3. Êëàñòåðû (CF3I)n, íàõîäÿùèåñÿ íà ïîâåðõíî�ñòè êëàñòåðîâ (Xe)m, ãåíåðèðîâàëèñü ïðè ïðîõîæäå�íèè êëàñòåðíîãî ïó÷êà êñåíîíà ÷åðåç ¾îáëàêî¿ ãà�çà CF3I, ïðåäâàðèòåëüíî íàïóùåííîãî â êàìåðó àíà�ëèçàòîðà (â ïðîñòðàíñòâî çà ñêèììåðîì). Îáëàêîìîëåêóë CF3I �îðìèðîâàëîñü çà ñ÷åò âïðûñêà ãà�çà â êàìåðó ñ ïîìîùüþ âòîðîãî èìïóëüñíîãî ñîïëà,àíàëîãè÷íîãî îïèñàííîìó âûøå. Ïðè ñîîòâåòñòâóþ�ùåì âûáîðå óñëîâèé ñïóñòÿ ïðèìåðíî 15 ìñ ïîñëåíàïóñêà ãàç ïîëíîñòüþ òåðìàëèçîâàëñÿ è â êàìåðåóñòàíàâëèâàëîñü êâàçèñòàöèîíàðíîå äàâëåíèå ìîëå�êóë CF3I, ïîñëå ÷åãî â êàìåðó âïðûñêèâàëñÿ êëà�ñòåðíûé ïó÷îê. Äàâëåíèå CF3I â îáëàêå, â çàâèñè�ìîñòè îò óñëîâèé ýêñïåðèìåíòà, ìîãëî èçìåíÿòüñÿîò 1:5 � 10�4 äî 6 � 10�3 Òîðð. Âðåìÿ ñóùåñòâîâàíèÿîáëàêà ñîñòàâëÿëî íåñêîëüêî äåñÿòêîâ ìèëëèñåêóíä.Ïðè ïðîõîæäåíèè ÷åðåç îáëàêî êëàñòåðû (Xe)m çà�õâàòûâàëè ìîëåêóëû CF3I, â ðåçóëüòàòå ÷åãî �îð�ìèðîâàëèñü ñìåøàííûå êëàñòåðû (CF3I)n(Xe)m. Ïî�ñêîëüêó áîëüøèå êëàñòåðû áëàãîðîäíûõ ãàçîâ èìå�þò òâåðäóþ ñòðóêòóðó [53; 54℄, ìîæíî ïîëàãàòü, ÷òîçàõâà÷åííûå êëàñòåðàìè (Xe)m ìîëåêóëû CF3I îñòà�âàëèñü íà ïîâåðõíîñòè êëàñòåðîâ. Â äàëüíåéøåì çàñ÷åò ïðîöåññîâ äè��óçèè ìîëåêóë CF3I è ïîâåðõ�íîñòíûõ àòîìîâ êñåíîíà íà ïîâåðõíîñòè êëàñòåðîâ(Xe)m �îðìèðîâàëèñü êëàñòåðû (CF3I)n. Ïðè �ðàã�ìåíòàöèè ïîëó÷åííûõ êëàñòåðîâ ÓÔ-èçëó÷åíèåì âìàññ-ñïåêòðå êðîìå èîííûõ ïèêîâ I+ è I+2 òàêæå áû�ëè îáíàðóæåíû èíòåíñèâíûå èîííûå ïèêè XeI+. Îò�íîøåíèå èíòåíñèâíîñòåé èîííûõ ïèêîâ I+2 è XeI+(I+2 /XeI+) ñîñòàâëÿëî ïðèìåðíî 1/2.Â ñëó÷àå ãåíåðàöèè êëàñòåðîâ (Xe)m âåðîÿòíîñòüîáðàçîâàíèÿ êëàñòåðîâ è èõ ñðåäíèé ðàçìåð îöåíè�âàëèñü íàìè íà îñíîâå ïàðàìåòðà Õàãåíû [55; 56℄,êîòîðûé äàåòñÿ âûðàæåíèåì�� = k (d= tg�)0:85P0T 2:290 ; (1)222



ÆÝÒÔ, òîì 147, âûï. 2, 2015 Ëàçåðíàÿ ÓÔ- è ÈÊ-�ðàãìåíòàöèÿ ñâîáîäíûõ êëàñòåðîâ : : :ãäå d � äèàìåòð îòâåðñòèÿ ñîïëà (â ìèêðîìåòðàõ),� � óãîë, ðàâíûé ïîëîâèíå óãëà êîíóñà ðàñõîäÿùåé�ñÿ ÷àñòè ñîïëà, P0 � äàâëåíèå íàä ñîïëîì (â ìèëëè�áàðàõ), T0 � òåìïåðàòóðà ãàçà äî ðàñøèðåíèÿ è k �êîíñòàíòà, êîòîðàÿ çàâèñèò îò òèïà ãàçà (k � 5500äëÿ Xe, k � 2900 äëÿ Kr, k � 1700 äëÿ Ar, k � 180äëÿ Ne è k � 4 äëÿ He [57℄). �åçóëüòàòû èññëåäî�âàíèé ïîêàçûâàþò, ÷òî ý��åêòèâíàÿ êëàñòåðèçàöèÿãàçà íà÷èíàåòñÿ, êîãäà ïàðàìåòð �� ïðåâûøàåò âå�ëè÷èíó 300. Â íàøèõ ýêñïåðèìåíòàõ (d = 800 ìêì,� = 45Æ, T0 = 295 K) ïðè äàâëåíèè Xe íàä ñîïëîìP0 = 1 àòì ïàðàìåòð Õàãåíû ñîñòàâëÿë �� � 2700.Â ðàáîòå [58℄ ïîêàçàíî, ÷òî ïðè èñïîëüçîâàíèè èì�ïóëüñíîãî ñîïëà, àíàëîãè÷íîãî îïèñàííîìó âûøå,ý��åêòèâíàÿ êëàñòåðèçàöèÿ êñåíîíà íàáëþäàåòñÿïðè äàâëåíèÿõ P0 � 0:2 àòì. Ñðåäíèé ðàçìåð êëàñòå�ðîâ êñåíîíà ïðè �� � 2700 ñîñòàâëÿåò m � 100 [58℄.4. �ÅÇÓËÜÒÀÒÛ È ÈÕ ÎÁÑÓÆÄÅÍÈÅ4.1. ÓÔ-�ðàãìåíòàöèÿ êëàñòåðîâÍà ðèñ. 2 ïðèâåäåíû ìàññ-ñïåêòðû â ñëó÷àå äå�òåêòèðîâàíèÿ êëàñòåðíîãî ïó÷êà (Xe)m, ìîëåêóëCF3I â ïðåäâàðèòåëüíî ñîçäàííîì îáëàêå ãàçà, ïó÷�êà ñìåøàííûõ êëàñòåðîâ (CF3I)n(Xe)m, êîòîðûå�îðìèðîâàëèñü ïðè ïðîõîæäåíèè êëàñòåðîâ (Xe)m
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�èñ. 2. Âðåìÿïðîëåòíûå ìàññ-ñïåêòðû, ïîëó÷åí-íûå â ñëó÷àå äåòåêòèðîâàíèÿ êëàñòåðíîãî ïó÷êà(Xe)m (1 ), ìîëåêóë CF3I â ïðåäâàðèòåëüíî ñîçäàí-íîì îáëàêå ãàçà (2 ), ïó÷êà ñìåøàííûõ êëàñòåðîâ(CF3I)n(Xe)m, îáðàçîâàííûõ ïðè ïðîõîæäåíèè êëà-ñòåðíîãî ïó÷êà (Xe)m ÷åðåç îáëàêî ãàçà CF3I (3 ),è ïó÷êà êëàñòåðîâ (CF3I)n, êîòîðûå ãåíåðèðîâàëèñüïðè èñïîëüçîâàíèè ñìåñè ãàçîâ CF3I/Ar â ñîîòíî-øåíèè 1=15 (4 )
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�èñ. 3. Ôðàãìåíò âðåìÿïðîëåòíîãî ìàññ-ñïåêòðà âîáëàñòè èîííûõ ïèêîâ I+2 è XeI+ (â îáëàñòè ìàññî-âûõ ÷èñåëm=z = 254�263) â ñëó÷àå äåòåêòèðîâàíèÿêëàñòåðíîãî ïó÷êà (CF3I)n(Xe)m, ñ�îðìèðîâàííî-ãî ïðè ïðîõîæäåíèè êëàñòåðíîãî ïó÷êà (Xe)m ÷åðåçîáëàêî ãàçà CF3I. Âåðòèêàëüíûìè ëèíèÿìè ïîêà-çàíû ïîëîæåíèÿ ñîîòâåòñòâóþùèõ ìàññ-ïèêîâ, êðè-âûìè �àóññà � èîííûé ïèê I+2 è èîííûå ïèêè XeI+â ñîîòâåòñòâèè ñ ïðîöåíòíûì ñîäåðæàíèåì èçîòî-ïîâ Xe÷åðåç îáëàêî ãàçà CF3I, à òàêæå ïó÷êà îäíîðîäíûõêëàñòåðîâ (CF3I)n, êîòîðûå ãåíåðèðîâàëèñü ïðè èñ�ïîëüçîâàíèè ñìåñè ãàçîâ CF3I/Ar â ñîîòíîøåíèè1/15. Â ñëó÷àå êëàñòåðíîãî ïó÷êà (Xe)m íèêàêèõèîííûõ ïèêîâ, êðîìå �îíîâûõ, â ìàññ-ñïåêòðå íåíàáëþäàåòñÿ, ïîñêîëüêó íà äàííîé äëèíå âîëíûÓÔ-èçëó÷åíèÿ ëàçåðà àòîìû è êëàñòåðû êñåíîíàíå èîíèçîâàëèñü. Â ñëó÷àå äåòåêòèðîâàíèÿ îáëàêàñâîáîäíûõ ìîëåêóë CF3I íàáëþäàþòñÿ èîííûå ïè�êè I+, CF+3 è CF+, â òî âðåìÿ êàê èîííûé ïèêI+2 îòñóòñòâóåò, ïîñêîëüêó â îáëàêå íåò êëàñòåðîâ(CF3I)n. Â ñëó÷àå äåòåêòèðîâàíèÿ êëàñòåðíîãî ïó÷�êà êñåíîíà, ïðîøåäøåãî ÷åðåç îáëàêî ãàçà CF3I, âìàññ-ñïåêòðå íàðÿäó ñ ïèêàìè I+, CF+3 è CF+, íà�áëþäàþòñÿ äîâîëüíî èíòåíñèâíûå ïèêè I+2 è XeI+(ñì. òàêæå ðèñ. 3). Ýòî ïîêàçûâàåò, âî-ïåðâûõ, ÷òîìîëåêóëû CF3I çàõâàòûâàþòñÿ êëàñòåðàìè Xem è,âî-âòîðûõ, ÷òî ïðè ýòîì íà ïîâåðõíîñòè êëàñòåðîâ(Xe)m ìîëåêóëû CF3I îáðàçóþò ñîáñòâåííûå êëàñòå�ðû (CF3I)n. Â ñëó÷àå äåòåêòèðîâàíèÿ îäíîðîäíûõêëàñòåðîâ (CF3I)n â ìàññ-ñïåêòðå íàáëþäàþòñÿ èí�òåíñèâíûå èîííûå ïèêè I+ è I+2 . Ìåõàíèçìû �îðìè�ðîâàíèÿ èîíîâ I+ è I+2 ïðè ÓÔ-�ðàãìåíòàöèè êëàñ�òåðîâ (CH3I)n è (CF3I)n ïîäðîáíî èçó÷åíû â ðàáîòàõñîîòâåòñòâåííî [10℄ è [14℄.223
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�èñ. 4. Çàâèñèìîñòè èîííûõ ñèãíàëîâ S(I+) èS(I+2 ) îò ýíåðãèè ÓÔ-èçëó÷åíèÿ ëàçåðà â ñëó÷àåèîíèçàöèè îäíîðîäíûõ êëàñòåðîâ (CF3I)n â ïó÷-êå (a), êëàñòåðîâ (CF3I)n, ëîêàëèçîâàííûõ âíó-òðè êëàñòåðîâ êñåíîíà (á ), è êëàñòåðîâ (CF3I)n,íàõîäÿùèõñÿ íà ïîâåðõíîñòè êëàñòåðîâ êñåíîíà(â). Öè�ðàìè ïîêàçàíû íàêëîíû ñîîòâåòñòâóþùèõó÷àñòêîâ êðèâûõ. Ñèìâîëîì Ln îáîçíà÷åíû ó÷àñò-êè, èìåþùèå ëîãàðè�ìè÷åñêóþ çàâèñèìîñòü

Íà ðèñ. 4 ïðèâåäåíû çàâèñèìîñòè èîííûõ ñèã�íàëîâ I+ è I+2 îò ýíåðãèè ÓÔ-èçëó÷åíèÿ ëàçåðà âñëó÷àå èîíèçàöèè îäíîðîäíûõ êëàñòåðîâ (CF3I)n âïó÷êå, êëàñòåðîâ (CF3I)n, ëîêàëèçîâàííûõ âíóòðèêëàñòåðîâ (Xe)m, è êëàñòåðîâ (CF3I)n, íàõîäÿùèõ�ñÿ íà ïîâåðõíîñòè êëàñòåðîâ (Xe)m. Öè�ðàìè ïî�êàçàíû íàêëîíû ñîîòâåòñòâóþùèõ ó÷àñòêîâ ïðèâå�äåííûõ êðèâûõ. Îò÷åòëèâî âèäíà ðàçíèöà â õàðàê�òåðå ïîëó÷åííûõ çàâèñèìîñòåé, à òàêæå ðàçíèöà âýíåðãèÿõ, ïðè êîòîðûõ íà÷èíàåòñÿ ïðîöåññ �ðàãìåí�òàöèè êëàñòåðîâ, èõ èîíèçàöèÿ è ïîÿâëåíèå èîíîâ.Â ñëó÷àå îäíîðîäíûõ êëàñòåðîâ (CF3I)n �ðàãìåíòà�öèÿ ïðîèñõîäèò ïðè ýíåðãèÿõ ÓÔ-èçëó÷åíèÿ îêîëî20 ìêÄæ (÷òî ñîîòâåòñòâóåò ïëîòíîñòè ïîòîêà ýíåð�ãèè �UV = 150 ìÄæ/ñì2). Â ñëó÷àå æå êëàñòåðîâ(CF3I)n, ëîêàëèçîâàííûõ âíóòðè êëàñòåðîâ (Xe)m,à òàêæå êëàñòåðîâ (CF3I)n, íàõîäÿùèõñÿ íà ïîâåðõ�íîñòè êëàñòåðîâ (Xe)m, �ðàãìåíòàöèÿ íà÷èíàåòñÿëèøü ïðè ýíåðãèÿõ îêîëî 60�70 ìêÄæ. Êðîìå òîãî,äëÿ îäíîðîäíûõ êëàñòåðîâ íàáëþäàåòñÿ òàêæå íàè�áîëåå ñëàáàÿ çàâèñèìîñòü èîííûõ ñèãíàëîâ (âåðîÿò�íîñòè �ðàãìåíòàöèè) îò ýíåðãèè. Áîëåå ñèëüíûå çà�âèñèìîñòè èîííûõ ñèãíàëîâ îò ýíåðãèè íàáëþäàþò�ñÿ äëÿ êëàñòåðîâ (CF3I)n, ëîêàëèçîâàííûõ âíóòðèêëàñòåðîâ (Xe)m. Íàèáîëåå ñèëüíûå çàâèñèìîñòè íà�áëþäàþòñÿ äëÿ êëàñòåðîâ (CF3I)n, íàõîäÿùèõñÿ íàïîâåðõíîñòè êëàñòåðîâ (Xe)m.�àçíûé õàðàêòåð íàáëþäàåìûõ çàâèñèìîñòåé, âå�ðîÿòíî, ñâÿçàí ñ òåì, ÷òî ðàññìàòðèâàåìûå êëàñòå�ðû èìåþò, âî-ïåðâûõ, ðàçíûå òåìïåðàòóðû, âî-âòî-ðûõ, ðàçíûå ñå÷åíèÿ ïîãëîùåíèÿ è, â-òðåòüèõ, ðàç�íóþ ãåîìåòðè÷åñêóþ ñòðóêòóðó èç-çà ðàçíîãî ðàçìå�ðà è ðàçíîé òåìïåðàòóðû [54℄, à òàêæå è èç-çà òîãî,÷òî â ñìåøàííûõ êëàñòåðàõ ìîëåêóëû CF3I ëîêàëè�çîâàíû ëèáî âíóòðè, ëèáî íà ïîâåðõíîñòè êëàñòåðîâ.×òî êàñàåòñÿ òåìïåðàòóðû êëàñòåðîâ, òî íàè�áîëåå ¾òåïëûìè¿ ÿâëÿþòñÿ îäíîðîäíûå êëàñòåðû(CF3I)n (èõ òåìïåðàòóðà â ïó÷êå ñîñòàâëÿåò90�100 K [13; 38℄). Áîëåå õîëîäíûìè îêàçûâàþòñÿñìåøàííûå êëàñòåðû (CF3I)n(Xe)m, ïîëó÷àåìûåïðè ðàñøèðåíèè ñìåñè ãàçîâ CF3I/Xe. Ýòî ñâÿçàíî ñòåì, ÷òî òåìïåðàòóðà îäíîðîäíûõ êëàñòåðîâ (Xe)mâ êëàñòåðíîì ïó÷êå (ïðèìåðíî 80 K [54℄) ìåíüøåòåìïåðàòóðû êëàñòåðîâ (CF3I)n. Ïîýòîìó òåìïå�ðàòóðà ñìåøàííûõ êëàñòåðîâ áóäåò íàõîäèòüñÿ âîáëàñòè ìåæäó 80 è 100 K. Ñìåøàííûå êëàñòåðû(CF3I)n(Xe)m, êîòîðûå �îðìèðîâàëèñü çà ñ÷åòçàõâàòà ìîëåêóë CF3I êëàñòåðàìè (Xe)m, âåðîÿòíî,èìåþò íàèáîëåå íèçêóþ òåìïåðàòóðó (îêîëî 80 K).Èõ òåìïåðàòóðà îïðåäåëÿåòñÿ ãëàâíûì îáðàçîìòåìïåðàòóðîé êëàñòåðîâ (Xe)m, ïîñêîëüêó îíèçàõâàòûâàþò íåáîëüøîå ÷èñëî ìîëåêóë. Âìåñòå ñ224



ÆÝÒÔ, òîì 147, âûï. 2, 2015 Ëàçåðíàÿ ÓÔ- è ÈÊ-�ðàãìåíòàöèÿ ñâîáîäíûõ êëàñòåðîâ : : :òåì îòìåòèì, ÷òî çàõâà÷åííûå (òåïëûå) ìîëåêóëûCF3I ìîãóò íàãðåòü êëàñòåðû (Xe)m. Îäíàêî ýòèêëàñòåðû, ñêîðåå âñåãî, áóäóò ñòàáèëèçèðîâàòüñÿ çàñ÷åò èñïàðåíèÿ ñîáñòâåííûõ àòîìîâ [40; 54℄.Ñå÷åíèÿ ïîãëîùåíèÿ ðàçíîãî òèïà êëàñòåðîâîïðåäåëÿþòñÿ èõ ãåîìåòðè÷åñêèì ðàçìåðîì è ýíåð�ãåòè÷åñêîé ñòðóêòóðîé. �åîìåòðè÷åñêèå ðàçìåðûêëàñòåðîâ (CF3I)n ÿâëÿþòñÿ íàèáîëüøèìè â ñëó�÷àå îäíîðîäíûõ êëàñòåðîâ, è îíè ìåíüøå â ñëó�÷àå ñìåøàííûõ. Âìåñòå ñ òåì ñå÷åíèÿ ïîãëîùåíèÿäëÿ ñòîëü ðàçíîãî òèïà êëàñòåðîâ, âåðîÿòíî, çàâè�ñÿò îò èõ ýíåðãåòè÷åñêîé ñòðóêòóðû ñèëüíåå, ÷åìîò ãåîìåòðè÷åñêèõ ðàçìåðîâ. Ñëåäóåò òàêæå îòìå�òèòü, ÷òî â ñìåøàííûõ êëàñòåðàõ àòîìû êñåíîíàìîãóò ñïîñîáñòâîâàòü ðåëàêñàöèè ïîãëîùåííîé êëà�ñòåðàìè ýíåðãèè è â êîíå÷íîì ñ÷åòå èçìåíåíèþ õà�ðàêòåðà çàâèñèìîñòåé èîííûõ ñèãíàëîâ îò ýíåðãèèÓÔ-èçëó÷åíèÿ (ïðèâîäèòü ê áîëåå êðóòûì çàâèñè�ìîñòÿì).Ñòðóêòóðà êëàñòåðîâ ÿâëÿåòñÿ îïðåäåëÿþùèì�àêòîðîì ïðè �îðìèðîâàíèè èõ ýíåðãåòè÷åñêèõñïåêòðîâ. Â ðàáîòàõ [12; 14; 33℄ ðàññìîòðåíà ñõåìà�îòîèîíèçàöèè è �ðàãìåíòàöèè ñâîáîäíûõ ìîëåêóëCF3I ÓÔ-èçëó÷åíèåì íà äëèíå âîëíû �UV � 230 íì,ïðèâåäåíû ïðîìåæóòî÷íûå óðîâíè è ñîñòîÿíèÿ, áëà�ãîäàðÿ êîòîðûì çíà÷èòåëüíî îáëåã÷àåòñÿ âîçáóæäå�íèå ìîëåêóëû è íàëè÷èåì êîòîðûõ îïðåäåëÿåòñÿ÷èñëî �îòîíîâ, íåîáõîäèìûõ äëÿ âîçáóæäåíèÿ (àñëåäîâàòåëüíî, è íàêëîí çàâèñèìîñòåé èîííûõ ñèã�íàëîâ îò ýíåðãèè). Ïîêàçàíî, ÷òî äëÿ èîíèçàöèè ìî�ëåêóëû èç îñíîâíîãî ñîñòîÿíèÿ äîñòàòî÷íî ïîãëîùå�íèå äâóõ ëàçåðíûõ �îòîíîâ. Ïîãëîùåíèå òðåõ èëèáîëåå �îòîíîâ èç îñíîâíîãî ñîñòîÿíèÿ ïðèâîäèò êèîíèçàöèè ìîëåêóëû, �ðàãìåíòàöèè èîíà è �îðìè�ðîâàíèþ èîííûõ �ðàãìåíòîâ. Ñëåäîâàòåëüíî, âåðî�ÿòíîñòü âîçáóæäåíèÿ ìîëåêóëû è ÷èñëî �îòîíîâ,íåîáõîäèìûõ äëÿ ýòîãî, ïðè �èêñèðîâàííîì ïîëîæå�íèè ýíåðãåòè÷åñêèõ óðîâíåé çàâèñÿò îò äëèíû âîë�íû èçëó÷åíèÿ.Â ñëó÷àå êëàñòåðîâ (CF3I)n èç-çà âçàèìîäåé�ñòâèÿ ìîëåêóë ìåæäó ñîáîé è ñ àòîìàìè êñåíîíàïîëîæåíèå óðîâíåé ýíåðãèè ìîëåêóë ñèëüíî èçìåíÿ�åòñÿ [59℄. Ýòî ìîæåò ïðèâåñòè êàê ê óâåëè÷åíèþ, òàêè óìåíüøåíèþ ñå÷åíèÿ ïîãëîùåíèÿ ìîëåêóë â êëà�ñòåðå íà äàííîé äëèíå âîëíû. Ïîëîæåíèå óðîâíåéè çîí ýíåðãèè áóäåò ñóùåñòâåííî çàâèñåòü îò ðàçìå�ðà, ñîñòàâà è ãåîìåòðè÷åñêîé ñòðóêòóðû êëàñòåðà.Èç-çà îòñóòñòâèÿ íåîáõîäèìûõ äàííûõ ïðèâëå÷åíèåðàññìàòðèâàåìîãî ïîäõîäà (â êîòîðîì ó÷èòûâàëèñüáû óðîâíè ýíåðãèè ìîëåêóë â êëàñòåðàõ) äëÿ èí�òåðïðåòàöèè ïîëó÷åííûõ íàìè ðåçóëüòàòîâ ïðîáëå�ìàòè÷íî. Âåðîÿòíî, âñå ðàññìîòðåííûå âûøå �àêòî�
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�èñ. 5. Çàâèñèìîñòè èîííûõ ñèãíàëîâ S(I+2 ) èS(I+2 + XeI+) îò ïëîòíîñòè ïîòîêà ýíåðãèè ÈÊ-èç-ëó÷åíèÿ ëàçåðà â ñëó÷àå �ðàãìåíòàöèè îäíîðîäíûõêëàñòåðîâ (CF3I)n â ïó÷êå (1 ), êëàñòåðîâ (CF3I)n,ëîêàëèçîâàííûõ âíóòðè êëàñòåðîâ êñåíîíà (2 ), èêëàñòåðîâ (CF3I)n, íàõîäÿùèõñÿ íà ïîâåðõíîñòèêëàñòåðîâ êñåíîíà (3, 4 ). Öè�ðàìè ïîêàçàíû íà-êëîíû ki ñîîòâåòñòâóþùèõ ó÷àñòêîâ êðèâûõ. Ýíåð-ãèÿ èîíèçèðóþùåãî ÓÔ-èçëó÷åíèÿ äëÿ óêàçàííûõçàâèñèìîñòåé ñîñòàâëÿåò 270 ìêÄæ (1 ), 220 ìêÄæ(2 ), 95 ìêÄæ (3 ) è 109 ìêÄæ (4 )ðû âëèÿþò íà ïîëîæåíèå óðîâíåé ýíåðãèè ìîëåêóëâ êëàñòåðàõ è ý��åêòèâíîñòü âîçáóæäåíèÿ êëàñòå�ðîâ. 4.2. ÈÊ-�ðàãìåíòàöèÿ êëàñòåðîâÍà ðèñ. 5 ïðèâåäåíû çàâèñèìîñòè èîííûõ ñèãíà�ëîâ I+2 è I+2 +XeI+ îò ïëîòíîñòè ïîòîêà ýíåðãèè èç�ëó÷åíèÿ ÈÊ-ëàçåðà â ñëó÷àå âîçáóæäåíèÿ îäíîðîä�íûõ êëàñòåðîâ (CF3I)n â ïó÷êå, êëàñòåðîâ (CF3I)n,ëîêàëèçîâàííûõ âíóòðè êëàñòåðîâ (Xe)m, è êëàñòå�ðîâ (CF3I)n, íàõîäÿùèõñÿ íà ïîâåðõíîñòè êëàñòåðîâ(Xe)m. Ïðèâåäåííûå â ïîñëåäíåì ñëó÷àå äâå çàâèñè�ìîñòè 3 è 4 ðàçëè÷àþòñÿ òåì, ÷òî îíè ïîëó÷åíû äëÿñìåøàííûõ êëàñòåðîâ (CF3I)n(Xe)m ðàçíîãî ðàçìå�ðà è ñîñòàâà. Äàâëåíèÿ ãàçîâ Xe è CF3I íàä ñîïëàìèñîñòàâëÿëè ñîîòâåòñòâåííî 1.0 è 1.3 àòì â ñëó÷àå çà�âèñèìîñòè 3 è 2.0 àòì è 0.6 àòì â ñëó÷àå çàâèñèìîñòè4. Òàêèì îáðàçîì, â ñëó÷àå çàâèñèìîñòè 4, â îòëè÷èåîò çàâèñèìîñòè 3, êëàñòåðû (CF3I)n ìåíüøåãî ðàçìå�ðà �îðìèðîâàëèñü íà ïîâåðõíîñòè êëàñòåðîâ (Xe)máîëüøåãî ðàçìåðà.Îò÷åòëèâî íàáëþäàåòñÿ ðàçíèöà â õàðàêòåðå ïî�ëó÷åííûõ çàâèñèìîñòåé, à òàêæå ðàçíèöà â ïëîò�íîñòÿõ ïîòîêà ýíåðãèè, ïðè êîòîðûõ ïðîèñõîäèòÈÊ-�ðàãìåíòàöèÿ êëàñòåðîâ. Â òî âðåìÿ êàê îäíî�3 ÆÝÒÔ, âûï. 2 225



Â. Ì. Àïàòèí, Â. Í. Ëîõìàí, �. Í. Ìàêàðîâ è äð. ÆÝÒÔ, òîì 147, âûï. 2, 2015ðîäíûå êëàñòåðû (CF3I)n ý��åêòèâíî �ðàãìåíòè�ðóþò ïðè ñðàâíèòåëüíî ìàëûõ ïëîòíîñòÿõ ïîòîêàýíåðãèè ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ (�IR � 25 ìÄæ/ñì2),áîëåå âûñîêèå ïëîòíîñòè ïîòîêà ýíåðãèè (�IR �� 75 ìÄæ/ñì2) íåîáõîäèìû äëÿ �ðàãìåíòàöèèêëàñòåðîâ (CF3I)n, ëîêàëèçîâàííûõ âíóòðè êëàñ�òåðîâ (Xe)m, è åùå áîëåå âûñîêèå ïëîòíîñòè ïî�òîêà ýíåðãèè (�IR � 150 ìÄæ/ñì2) íåîáõîäèìûäëÿ �ðàãìåíòàöèè êëàñòåðîâ (CF3I)n, íàõîäÿùèõ�ñÿ íà ïîâåðõíîñòè êëàñòåðîâ (Xe)m. Â ñëó÷àå ñìå�øàííûõ êëàñòåðîâ (CF3I)n(Xe)m, êîòîðûå �îðìè�ðîâàëèñü ïðè ïðîõîæäåíèè êëàñòåðîâ (Xe)m ÷åðåçîáëàêî ãàçà CF3I íåáîëüøîãî äàâëåíèÿ, ò. å. êîãäàíåáîëüøîãî ðàçìåðà êëàñòåðû (CF3I)n �îðìèðîâà�ëèñü íà ïîâåðõíîñòè ñðàâíèòåëüíî áîëüøèõ êëàñ�òåðîâ (Xe)m, �ðàãìåíòàöèÿ êëàñòåðîâ (CF3I)n íåíàáëþäàëàñü íàìè (èîííûé ñèãíàë íå óìåíüøàë�ñÿ) âïëîòü äî ïëîòíîñòåé ïîòîêà ýíåðãèè îêîëî250 ìÄæ/ñì2 (ðèñ. 5, êðèâàÿ 4 ).Áûñòðîå óìåíüøåíèå èîííîãî ñèãíàë I+2 ñ ðîñ�òîì ïëîòíîñòè ïîòîêà ýíåðãèè �IR â ñëó÷àå âîç�áóæäåíèÿ îäíîðîäíûõ êëàñòåðîâ (CF3I)n îäíîçíà÷�íî óêàçûâàåò íà òî, ÷òî ïðîèñõîäèò �ðàãìåíòà�öèÿ êëàñòåðîâ, ïðè÷åì èõ ý��åêòèâíàÿ �ðàãìåí�òàöèÿ ïðîèñõîäèò óæå ïðè çíà÷åíèÿõ �IR, íàìíî�ãî ìåíüøèõ ïîðîãîâîé ïëîòíîñòè ýíåðãèè äëÿ ìíî�ãî�îòîííîé ÈÊ-äèññîöèàöèè ñâîáîäíûõ ìîëåêóë(0.3�0.4 Äæ/ñì2 [47; 48℄).Ìîäåëü ëàçåðíîé ÈÊ-�ðàãìåíòàöèè îäíîðîäíûõìîëåêóëÿðíûõ êëàñòåðîâ ïðåäñòàâëåíà â ðàáîòå [16℄.�àññìîòðèì â ðàìêàõ ýòîé ìîäåëè âîçìîæíûå ïðè�÷èíû íàáëþäàåìîãî õàðàêòåðà ïîëó÷åííûõ çàâèñè�ìîñòåé. Ôðàãìåíòàöèþ êëàñòåðîâ â ðåçóëüòàòå ëà�çåðíîãî ÈÊ-âîçáóæäåíèÿ ìîëåêóë êëàñòåðíîãî ïó÷�êà ìîæíî ïðåäñòàâèòü êàê êâàçèñòàöèîíàðíûé ïðî�öåññ èñïàðåíèÿ ìîëåêóë èç êëàñòåðà ïðè òåìïåðà�òóðå èñïàðåíèÿ Tev, êîòîðàÿ îïðåäåëÿåòñÿ áàëàíñîììåæäó ïîãëîùàåìîé êëàñòåðîì ýíåðãèåé è ýíåðãè�åé, çàòðà÷èâàåìîé íà ïîñëåäîâàòåëüíûé îòðûâ ìîëå�êóë îò êëàñòåðà [16℄. Ý��åêòèâíîñòü �ðàãìåíòàöèèìîæíî õàðàêòåðèçîâàòü êðóòèçíîé ñïàäà çàâèñèìî�ñòè èîííîãî ñèãíàëà îò ïëîòíîñòè ïîòîêà ýíåðãèèÈÊ-èçëó÷åíèÿ, S(I+2 ; �IR). Â íåêîòîðûõ ñëó÷àÿõ ýòóçàâèñèìîñòü ìîæíî àïïðîêñèìèðîâàòü ýêñïîíåíöè�àëüíîé �óíêöèåé âèäàS(I+2 ; �IR) / exp [�k(�IR � �0)℄ ; (2)ãäå �0 � ïëîòíîñòü ïîòîêà ýíåðãèè ÈÊ-èçëó÷åíèÿíåîáõîäèìàÿ äëÿ íàãðåâà êëàñòåðà äî òåìïåðàòóðûTev , ïðè êîòîðîé óñòàíàâëèâàåòñÿ êâàçèñòàöèîíàð�íûé ïðîöåññ èñïàðåíèÿ êëàñòåðà, à k � ïàðàìåòð,çàâèñÿùèé îò êîíêðåòíûõ óñëîâèé âîçáóæäåíèÿ è
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�èñ. 6. Çàâèñèìîñòè èîííîãî ñèãíàëà S(I+2 ) îòïëîòíîñòè ïîòîêà ýíåðãèè ÈÊ-èçëó÷åíèÿ â ñëó÷àå�ðàãìåíòàöèè îäíîðîäíûõ êëàñòåðîâ (CF3I)nðàçíîãî ðàçìåðà, ïîëó÷åííûõ ïðè äàâëåíèÿõP0(CF3I/Ar= 1=15) ãàçà íàä ñîïëîì 1 àòì (1 ) è0:5 àòì (2 ). Ýíåðãèÿ èîíèçèðóþùåãî ÓÔ-èçëó÷åíèÿñîñòàâëÿåò 270 ìêÄæ�ðàãìåíòàöèè êëàñòåðà. Â ðàáîòå [13℄ ïîêàçàíî, ÷òîý��åêòèâíîñòü ÈÊ-�ðàãìåíòàöèè êëàñòåðà âî ìíî�ãîì çàâèñèò îò ñîîòíîøåíèÿ ìåæäó ñå÷åíèåì ïî�ãëîùåíèÿ êëàñòåðà ðàçìåðîì n, �(n), è ýíåðãèåé,íåîáõîäèìîé äëÿ îòðûâà îäíîé ìîëåêóëû, �E(n).Â óïðîùåííîì ñëó÷àå, åñëè ïîëîæèòü �(n) = �n, à�E(n) = �E, òî k = �=�E, ãäå � � ñå÷åíèå ïîãëî�ùåíèÿ îäíîé ìîëåêóëû.Êîíñòàíòà ñêîðîñòè èñïàðåíèÿ kev îïðåäåëÿåòñÿ[54℄ ñîîòíîøåíèåì, àíàëîãè÷íûì �îðìóëå Àððåíèó�ñà: kev = A exp(��E=kBT
l); (3)ãäå �E � ýíåðãèÿ (òåïëîòà) èñïàðåíèÿ íà ÷àñòè�öó, T
l � òåìïåðàòóðà êëàñòåðà, kB � ïîñòîÿííàÿÁîëüöìàíà, A � ïðåäýêñïîíåíöèàëüíûé �àêòîð.Âèäíî, ÷òî ïðè çàäàííîé òåìïåðàòóðå êîíñòàíòà kevòåì áîëüøå, ÷åì ìåíüøå ýíåðãèÿ èñïàðåíèÿ �E.Èç ïðåäñòàâëåííûõ íà ðèñ. 5 äàííûõ âèäíî, ÷òîêàê äëÿ îäíîðîäíûõ, òàê è äëÿ ñìåøàííûõ êëàñòå�ðîâ (íåñìîòðÿ íà çíà÷èòåëüíûå ðàçëè÷èÿ) èìååò ìå�ñòî ïîñòåïåííîå óâåëè÷åíèå íàêëîíà çàâèñèìîñòåé(óâåëè÷åíèå ý��åêòèâíîñòè �ðàãìåíòàöèè êëàñòå�ðîâ) ñ óâåëè÷åíèåì ïëîòíîñòè ïîòîêà ýíåðãèè �IR.Ìû ïîëàãàåì, ÷òî â ñëó÷àå îäíîðîäíûõ êëàñòå�ðîâ ýòîò ý��åêò âûçâàí, ãëàâíûì îáðàçîì, óìåíü�øåíèåì ðàçìåðà êëàñòåðîâ (â ïðîöåññå èñïàðåíèÿ)è ñâÿçàííûì ñ ýòèì óìåíüøåíèåì ýíåðãèè ñâÿçè ìî�ëåêóë â êëàñòåðå [16; 54℄. Ýòî ïîäòâåðæäàåòñÿ ïî�ëó÷åííûìè íàìè ðåçóëüòàòàìè, ïðèâåäåííûìè íàðèñ. 6, ãäå ïîêàçàíû çàâèñèìîñòè èîííîãî ñèãíàëàS(I+2 ) îò ïëîòíîñòè ïîòîêà ýíåðãèè ÈÊ-èçëó÷åíèÿ226



ÆÝÒÔ, òîì 147, âûï. 2, 2015 Ëàçåðíàÿ ÓÔ- è ÈÊ-�ðàãìåíòàöèÿ ñâîáîäíûõ êëàñòåðîâ : : :äëÿ îäíîðîäíûõ êëàñòåðîâ (CF3I)n ðàçíîãî ðàçìå�ðà, êîòîðûå áûëè ïîëó÷åíû ïðè ðàçíûõ äàâëåíèÿõãàçà íàä ñîïëîì. Äàâëåíèå ãàçà P0(CF3I/Ar=1/15)íàä ñîïëîì ñîñòàâëÿëî 1 àòì â ñëó÷àå çàâèñèìî�ñòè 1, è 0.5 àòì â ñëó÷àå çàâèñèìîñòè 2. Ïðè äàâ�ëåíèè 0.5 àòì ãåíåðèðîâàëèñü êëàñòåðû çíà÷èòåëü�íî ìåíüøåãî ðàçìåðà, ÷åì ïðè 1 àòì. Ýòî ñëåäóåòèç ñðàâíåíèÿ âåëè÷èí èîííûõ ñèãíàëîâ S(I+2 ) áåçÈÊ-âîçáóæäåíèÿ êëàñòåðîâ. Êàê ñëåäóåò èç ðèñ. 6,â ïðèáëèæåíèè êëàñòåðíîãî ñèãíàëà ñîîòíîøåíèåìâèäà S(I+2 ) / exp(�k�IR) ïîêàçàòåëü ñòåïåíè ñîñòàâ�ëÿåò (ïðè íåáîëüøèõ ðàñïàäàõ) k = 27 ñì2/Äæ âñëó÷àå çàâèñèìîñòè 1, 70 ñì2/Äæ â ñëó÷àå çàâèñèìî�ñòè 2, ò. å. çíà÷èòåëüíî áîëüøå. Íà ðèñ. 6 âèäíî òàê�æå, ÷òî åñëè ýêñïåðèìåíòàëüíûå çíà÷åíèÿ èîííûõñèãíàëîâ, ïîëó÷åííûå äëÿ êëàñòåðîâ ìåíüøåãî ðàç�ìåðà (è îïèñûâàåìûõ êðèâîé 2 ), ïàðàëëåëüíî ñìå�ñòèòü â ñòîðîíó áîëåå âûñîêèõ ïëîòíîñòåé ïîòîêàýíåðãèè (ïðèìåðíî íà 0.022 Äæ/ñì2), òî îíè î÷åíüõîðîøî ñîâïàäóò ñ ýêñïåðèìåíòàëüíûìè ðåçóëüòàòà�ìè, ïîëó÷åííûìè äëÿ êëàñòåðîâ áîëüøåãî ðàçìåðà(è îïèñûâàåìûìè êðèâîé 1 ), êîòîðûå óæå ïðåòåð�ïåëè ïðîöåññ �ðàãìåíòàöèè äî êëàñòåðîâ ìåíüøå�ãî ðàçìåðà. Òàêèì îáðàçîì, ý��åêòèâíîñòü �ðàã�ìåíòàöèè õîðîøî êîððåëèðóåò ñ ðàçìåðîì êëàñòå�ðîâ. Îòñþäà ñëåäóåò, ÷òî íåáîëüøèå êëàñòåðû ðàñïà�äàþòñÿ áûñòðåå, ïîñêîëüêó ýíåðãèÿ ñâÿçè ìîëåêóëâ êëàñòåðàõ óìåíüøàåòñÿ ñ óìåíüøåíèåì ðàçìåðàêëàñòåðîâ.Â îòëè÷èå îò îäíîðîäíûõ ìîëåêóëÿðíûõ êëàñ�òåðîâ, ìîäåëüíîå îïèñàíèå ëàçåðíîé ÈÊ-�ðàãìåí-òàöèè ñìåøàííûõ êëàñòåðîâ íà îñíîâå ïîëó÷åí�íûõ íàìè ýêñïåðèìåíòàëüíûõ ðåçóëüòàòîâ ïðîáëå�ìàòè÷íî, ïîñêîëüêó â ìîäåëè äîëæíî ó÷èòûâàòüñÿäîâîëüíî ìíîãî íåèçâåñòíûõ ïàðàìåòðîâ (ñå÷åíèÿÈÊ-ïîãëîùåíèÿ êëàñòåðîâ, ýíåðãèè ñâÿçè ñîñòàâëÿ�þùèõ êëàñòåð àòîìîâ è ìîëåêóë, à òàêæå òî÷íûéñîñòàâ è ñòðóêòóðà êëàñòåðîâ). Âñå óêàçàííûå ïàðà�ìåòðû èçìåíÿþòñÿ ñ èçìåíåíèåì ðàçìåðà êëàñòåðîââ ïðîöåññå èõ �ðàãìåíòàöèè. Êðîìå òîãî, äëÿ ìî�äåëüíîãî îïèñàíèÿ ïðîöåññà �ðàãìåíòàöèè ñìåøàí�íûõ êëàñòåðîâ íåîáõîäèìî çíàíèå íå òîëüêî ÷èñëàèñïàðèâøèõñÿ èç êëàñòåðà ìîëåêóë CF3I, íî è ÷èñ�ëà èñïàðèâøèõñÿ àòîìîâ Xe. Â îïèñûâàåìûõ ýêñïå�ðèìåíòàõ ÷èñëî èñïàðèâøèõñÿ àòîìîâ Xe íàìè íåèçìåðÿëîñü. Äëÿ ýòîãî íåîáõîäèìû äîïîëíèòåëüíûåýêñïåðèìåíòû. �åçóëüòàòû äàëüíåéøèõ èññëåäîâà�íèé, âîçìîæíî, ïîçâîëÿò ðàçðàáîòàòü ìîäåëü ïðî�öåññà ÈÊ-�ðàãìåíòàöèè êëàñòåðîâ ñìåøàííîãî òè�ïà. Íèæå ìû ðàññìîòðèì �ðàãìåíòàöèþ ñìåøàííûõêëàñòåðîâ (CF3I)nXem, èñïîëüçóÿ êîíöåïöèþ èñïà�ðèòåëüíîãî àíñàìáëÿ [16; 50; 54℄.

Â ñëó÷àå êëàñòåðîâ ñìåøàííîãî òèïà(CF3I)nXem èìååòñÿ íåñêîëüêî ðàçíûõ çíà÷å�íèé ýíåðãèè ñâÿçè (â íóëåâîì ïðèáëèæåíèè): äëÿìîëåêóë CF3I ìåæäó ñîáîé, äëÿ àòîìîâ Xe ìåæ�äó ñîáîé è äëÿ ìîëåêóë CF3I ñ àòîìàìè Xe. Âðåçóëüòàòå ïðè ÈÊ-âîçáóæäåíèè êëàñòåðà ñíà÷à�ëà áóäóò ïðåèìóùåñòâåííî èñïàðÿòüñÿ ÷àñòèöû,èìåþùèå íàèìåíüøóþ ýíåðãèþ ñâÿçè (ýòî àòîìûXe). Îíè èñïàðÿþòñÿ ïðè õàðàêòåðíîé äëÿ íèõòåìïåðàòóðå Tev . Ýòà òåìïåðàòóðà íåäîñòàòî÷íàäëÿ ý��åêòèâíîãî èñïàðåíèÿ ìîëåêóë CF3I, êîëè÷å�ñòâî êîòîðûõ â êëàñòåðå îòñëåæèâàåòñÿ âåëè÷èíîéñèãíàëà S(I+2 + XeI+; �IR). Î÷åâèäíî, ÷òî â ýòîìñëó÷àå äëÿ îòðûâà îò êëàñòåðà îäíîé ìîëåêóëûCF3I òðåáóåòñÿ (ñ ó÷åòîì ýíåðãèè, óõîäÿùåé íàèñïàðåíèå ÷àñòè àòîìîâ Xe) áîëüøåå êîëè÷åñòâîïîãëîùàåìîé ýíåðãèè, ÷åì â ñëó÷àå îäíîðîäíûõêëàñòåðîâ (CF3I)n. Â ïîâåäåíèè ñèãíàëà (íà íà�÷àëüíîì ó÷àñòêå) ýòî îòðàæàåòñÿ áîëåå ïîëîãèìèçàâèñèìîñòÿìè S(I+2 +XeI+; �IR) / exp[�k(���0)℄(ñ ìåíüøèì ïàðàìåòðîì k). Îäíàêî ïî ìåðå èñïàðå�íèÿ àòîìîâ Xe èõ ðîëü â èñïàðèòåëüíîì ïðîöåññåïàäàåò è îòòîê ýíåðãèè íà èõ èñïàðåíèå óìåíüøàåò�ñÿ. Â ðåçóëüòàòå ðàñòåò òåìïåðàòóðà èñïàðåíèÿ, àâìåñòå ñ íåé è âåðîÿòíîñòü èñïàðåíèÿ ìîëåêóë CF3I.Ý��åêòèâíîñòü �ðàãìåíòàöèè óâåëè÷èâàåòñÿ è âïðåäåëå ñòðåìèòñÿ ê ý��åêòèâíîñòè �ðàãìåíòàöèèîäíîðîäíûõ êëàñòåðîâ. Â ïîâåäåíèè ñèãíàëà ýòî âû�ðàæàåòñÿ ñîîòâåòñòâóþùèì óâåëè÷åíèåì êðóòèçíûñïàäà çàâèñèìîñòè S(I+2 + XeI+; �IR) (ðîñòîì k(�))ïî ìåðå óâåëè÷åíèÿ ïëîòíîñòè ïîòîêà ýíåðãèè �IR(ñì. ðèñ. 5).Íà ïîâåäåíèå íàáëþäàåìûõ çàâèñèìîñòåé îêàçû�âàþò âëèÿíèå, êàê è â ñëó÷àå ÓÔ-�ðàãìåíòàöèèêëàñòåðîâ (ñì. ðàçä. 4.1), íà÷àëüíûå ïàðàìåòðûêëàñòåðà (ðàçìåð, ñîñòàâ (ñîîòíîøåíèå m=n), ñòðóê�òóðà, òåìïåðàòóðà), êîòîðûå çàâèñÿò îò óñëîâèé�îðìèðîâàíèÿ êëàñòåðîâ. Îïèñàííîå âûøå ïîâåäå�íèå çàâèñèìîñòåé îò÷åòëèâî ïðîÿâëÿåòñÿ â ýêñïåðè�ìåíòàõ ñ êëàñòåðàìè ñðåäíåãî ðàçìåðà ñ ñîèçìåðè�ìûì ñîîòíîøåíèåì êîìïîíåíò (ñì. êðèâûå 2 è 3,ðèñ. 5). Óâåëè÷åíèå êîëè÷åñòâà àòîìîâ Xe äîëæ�íî ïðèâîäèòü ê çàòðóäíåíèþ �ðàãìåíòàöèè êëàñ�òåðîâ (CF3I)n â ñîñòàâå êëàñòåðîâ ñìåøàííîãî òè�ïà (CF3I)n(Xe)m îñîáåííî ïðè çíà÷èòåëüíîì èçáûò�êå àòîìîâ Xe â êëàñòåðå. Òàê, íåáîëüøèå êëàñòåðû(CF3I)n, íàõîäÿùèåñÿ íà ïîâåðõíîñòè áîëüøèõ êëàñ�òåðîâ (Xe)m (n < m), ïðè èñïîëüçóåìûõ ïëîòíîñòÿõïîòîêà ýíåðãèè ÈÊ-èçëó÷åíèÿ âîâñå íå ïîäâåðãàþò�ñÿ �ðàãìåíòàöèè: èîííûé ñèãíàë íå óìåíüøàåòñÿ ñóâåëè÷åíèåì ïëîòíîñòè ïîòîêà ýíåðãèè (ñì. ðèñ. 5,êðèâàÿ 4 ). Êàê îòìå÷åíî âûøå, ýòî ñâÿçàíî ñ òåì,227 3*
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�IR; Äæ/ñì2�èñ. 7. Îòíîñèòåëüíûé âêëàä èîíîâ XeI+ â ñóì-ìàðíûé ñèãíàë êëàñòåðíîé ñîñòàâëÿþùåé ïó÷êàïðè ðàçíûõ óñëîâèÿõ ãåíåðàöèè è ñòåïåíè �ðàã-ìåíòàöèè êëàñòåðîâ ñìåøàííîãî òèïà: 1 � ïî-âåäåíèå èîííîãî ñèãíàëà S(I+2 + XeI+; �IR) âñëó÷àå äèññîöèàöèè êëàñòåðîâ ñìåøàííîãî òèïà(CF3I)nXem, ñãåíåðèðîâàííûõ ïðè ðàñøèðåíèè ãà-çà (CF3I+Xe, 1=100) ïðè äàâëåíèè íàä ñîïëîìP0(CF3I+Xe) = 2:0 àòì; 2 � îòíîñèòåëüíûé âêëàäèîíîâ XeI+ â ñèãíàë êëàñòåðíîé ñîñòàâëÿþùåé ïó÷-êà S(I+2 +XeI+; �IR), ò. å. � = S(XeI+)=S(I+2 +XeI+)ïðè ÈÊ-äèññîöèàöèè êëàñòåðîâ â çàâèñèìîñòè îòïëîòíîñòè ýíåðãèè ÈÊ-âîçáóæäåíèÿ; 3�5 � îòíî-øåíèÿ � èîííûõ ñèãíàëîâ äëÿ êëàñòåðîâ, ïîëó÷åí-íûõ àäñîðáöèåé ìîëåêóë CF3I íà ïîâåðõíîñòü ÷èñòîêñåíîíîâûõ êëàñòåðîâ (Xe)m ïðè P0(Xe)= 1:0 àòìè P0(CF3I)= 1:3 àòì (3); P0(Xe)= 2:0 àòì èP0(CF3I)= 0:6 àòì (4 ); P0(Xe+Ar)= 2:0 àòì èP0(CF3I)= 0:6 àòì (5 )÷òî ïîãëîùåííàÿ êëàñòåðàìè (CF3I)n ýíåðãèÿ â ñìå�øàííûõ êëàñòåðàõ (CF3I)n(Xe)m òðàòèòñÿ íà èñïà�ðåíèå àòîìîâ êñåíîíà, ïîñêîëüêó èõ ýíåðãèÿ ñâÿçèâ êëàñòåðå ìåíüøå ýíåðãèé ñâÿçè ìîëåêóë CF3I êàêìåæäó ñîáîé, òàê è ñ àòîìàìè êñåíîíà [16; 50℄. Ïî�ýòîìó ïðè èñïîëüçóåìûõ ïëîòíîñòÿõ ïîòîêà ýíåðãèèïðîöåññ íå äîõîäèò äî èñïàðåíèÿ ìîëåêóë CF3I.Íà÷àëüíîå ñîîòíîøåíèå CF3I/Xe â ñìåøàííîìêëàñòåðå è åãî èçìåíåíèå â ïðîöåññå �ðàãìåí�òàöèè êîñâåííî íàõîäèò ñâîå îòðàæåíèå â âåëè�÷èíå âêëàäîâ èîíîâ I+2 è XeI+ â ñóììàðíûé ñèã�íàë S(I+2 + XeI+). Íàãëÿäíûì ïðèìåðîì ñëóæàòýêñïåðèìåíòàëüíûå äàííûå ïî èçìåðåíèþ îòíîñè�òåëüíîãî âêëàäà èîíà XeI+ â ñóììàðíûé ñèãíàëS(I+2 + XeI+) (ðèñ. 7). Êðèâîé 2 íà ðèñ. 7 ïîêàçà�íî ïîâåäåíèå îòíîøåíèÿ � = S(XeI+)=S(I+2 + XeI+)ïðè ÈÊ-�ðàãìåíòàöèè êëàñòåðîâ ñìåøàííîãî òè�ïà â çàâèñèìîñòè îò ïëîòíîñòè ïîòîêà ýíåðãèè

ÈÊ-èçëó÷åíèÿ. Êàê âèäíî, ýòî îòíîøåíèå â ïðîöåññå�ðàãìåíòàöèè óìåíüøàåòñÿ îò ïåðâîíà÷àëüíîé âå�ëè÷èíû 1/2 äî 1/4 ïðè ïëîòíîñòè ïîòîêà ýíåðãèèâîçáóæäàþùåãî ÈÊ-èçëó÷åíèÿ îêîëî 0.1 Äæ/ñì2,êîãäà ïðèìåðíî 75% ìîëåêóë CF3I èñïàðèëèñü èçêëàñòåðà (ñì. êðèâóþ 1, ðèñ. 7). Óìåíüøåíèå ýòîãîîòíîøåíèÿ, íåñîìíåííî, ñâÿçàíî ñ ïðåèìóùåñòâåí�íûì óìåíüøåíèåì îòíîñèòåëüíîé äîëè ÷èñëà àòîìîâêñåíîíà â ñìåøàííûõ êëàñòåðàõ ïî ìåðå èõ �ðàãìåí�òàöèè. Ýòî íàõîäèòñÿ â ïîëíîì ñîãëàñèè ñ ïðèâåäåí�íûìè ðàíåå êà÷åñòâåííûìè ñîîáðàæåíèÿìè.Ïðèâåäåííûå âûøå ýêñïåðèìåíòàëüíûå äàí�íûå ïîëó÷åíû ñ èñïîëüçîâàíèåì êëàñòåðîâ,ñãåíåðèðîâàííûõ ïðè ðàñøèðåíèè ñìåñè ãàçîâ(CF3I/Xe=1/100) ïðè ñóììàðíîì äàâëåíèè íàäñîïëîì P0(CF3I + Xe) = 2:0 àòì. Ïðè ýòîì íà�÷àëüíîå îòíîøåíèå èîííûõ ñèãíàëîâ ñîñòàâëÿëî� = 0:50, à ïîêàçàòåëü ýêñïîíåíòû ki, õàðàêòåðè�çóþùèé ý��åêòèâíîñòü �ðàãìåíòàöèè êëàñòåðîâ,ìåíÿëñÿ ïî ìåðå âîçðàñòàíèÿ �IR â äèàïàçîíåk2 = (7! 25! 53) ñì2/Äæ (ñì. ðèñ. 5, êðèâàÿ 2 ).Íåñêîëüêî áîëüøåå çíà÷åíèå îòíîøåíèÿ èîííûõñèãíàëîâ, � = 0:52 (ñì. 3 íà ðèñ. 7), íàáëþäàëîñü äëÿêëàñòåðîâ, ïîëó÷åííûõ àäñîðáöèåé ìîëåêóë CF3I íàïîâåðõíîñòü ÷èñòî êñåíîíîâûõ êëàñòåðîâ â óñëîâèÿõïðîõîæäåíèÿ íå ñëèøêîì áîëüøèõ êëàñòåðîâ (Xe)m(P0(Xe) = 1:0 àòì íàä ñîïëîì) ÷åðåç ãàç CF3I ïî�âûøåííîé êîíöåíòðàöèè (P0(CF3I) = 1:3 àòì íàäñîïëîì, ñîçäàþùèì ¾îáëàêî¿ ãàçà CF3I). Ïðè ýòîìíàáëþäàëàñü áîëåå íèçêàÿ ý��åêòèâíîñòü �ðàãìåí�òàöèè êëàñòåðîâ � ïîêàçàòåëü ýêñïîíåíòû ìåíÿëñÿâ äèàïàçîíå k3 = (3 ! 6:8 ! 17:8) ñì2/Äæ (ñì.ðèñ. 5, êðèâàÿ 3 ).Åùå áîëüøåå çíà÷åíèå îòíîøåíèÿ èîííûõ ñèãíà�ëîâ, � = 0:57 (ñì. 4 íà ðèñ. 7), íàáëþäàëîñü íà�ìè â ñëó÷àå ñìåøàííûõ êëàñòåðîâ, ïîëó÷åííûõ âóñëîâèÿõ ïðîõîæäåíèÿ êëàñòåðîâ (Xe)m ïîâûøåííî�ãî ðàçìåðà (P0(Xe)= 2.0 àòì íàä ñîïëîì) ÷åðåç ãàçCF3I ïîíèæåííîé êîíöåíòðàöèè (P0(CF3I)= 0.6 àòìíàä ñîïëîì). Â ýòîì ñëó÷àå �ðàãìåíòàöèÿ êëàñòå�ðîâ (CF3I)n â ñîñòàâå ñìåøàííûõ êëàñòåðîâ ïðè èñ�ïîëüçóåìûõ ïëîòíîñòÿõ ïîòîêà ýíåðãèè âîîáùå íåíàáëþäàëàñü � ïîêàçàòåëü ýêñïîíåíòû k4 � 0 (ñì.ðèñ. 5, êðèâàÿ 4 ).Ìàêñèìàëüíîå çíà÷åíèå îòíîøåíèÿ èîííûõ ñèã�íàëîâ, � = 0:7 (ñì. 5 íà ðèñ. 7), áûëî ïîëó÷åíîäëÿ ñìåøàííûõ êëàñòåðîâ, îáðàçîâàííûõ â óñëîâèÿõïðîõîæäåíèÿ êëàñòåðîâ (Xe)m çíà÷èòåëüíîãî ðàçìå�ðà (P0(Xe+Ar)=2.0 àòì íàä ñîïëîì) ÷åðåç ãàç CF3Iïîíèæåííîé êîíöåíòðàöèè (P0(CF3I)= 0.6 àòì íàäñîïëîì). Áîëåå ãëóáîêàÿ êëàñòåðèçàöèÿ Xe äîñòè�ãàëàñü äîáàâëåíèåì Ar â êà÷åñòâå ãàçà íîñèòåëÿ. Â228



ÆÝÒÔ, òîì 147, âûï. 2, 2015 Ëàçåðíàÿ ÓÔ- è ÈÊ-�ðàãìåíòàöèÿ ñâîáîäíûõ êëàñòåðîâ : : :
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�èñ. 8. �åçóëüòàòû èçìåðåíèé èîííûõ ñèãíà-ëîâ S(I+) è S(I+2 ) ïðè ïîïåðå÷íîì ñêàíèðîâàíèèñâåðõçâóêîâîé ñòðóè ÈÊ-èçëó÷åíèåì íåïðåðûâíîãîCO2-ëàçåðà íà ðàññòîÿíèè 21 ìì îò ñîïëà. Ìîù-íîñòü èçëó÷åíèÿ ëàçåðà W � 8 Âò. Äàâëåíèåè ñîñòàâ ãàçà íàä ñîïëîì P0(CF3I/Ar= 1=15) == 1:1 àòìýòîì ñëó÷àå �ðàãìåíòàöèÿ êëàñòåðîâ (CF3I)n òàêæåíå íàáëþäàëàñü.Ïîëó÷åííûå íàìè ðåçóëüòàòû ïîêàçûâàþò,÷òî ïðè âîçáóæäåíèè ñìåøàííûõ êëàñòåðîâ èñ�ïàðåíèå àòîìîâ êñåíîíà (êàê ìåíåå ñâÿçàííûõ)ïðèâîäèò ê ðåëàêñàöèè ïîãëîùåííîé ýíåðãèè è,â êîíå÷íîì ñ÷åòå, ê èçìåíåíèþ õàðàêòåðà çàâè�ñèìîñòåé èîííûõ ñèãíàëîâ îò ïëîòíîñòè ïîòîêàýíåðãèè ÈÊ-èçëó÷åíèÿ, à èìåííî, ê áîëåå ïîëîãèìçàâèñèìîñòÿì èç-çà áîëåå âûñîêîé ñòàáèëüíîñòèêëàñòåðîâ.Ñäåëàííîå âûøå ïðåäïîëîæåíèå î êâàçèñòàöèî�íàðíîì õàðàêòåðå ðàñïàäà êëàñòåðîâ â ðåçóëüòàòåðåçîíàíñíîãî âîçáóæäåíèÿ âõîäÿùèõ â íèõ ìîëå�êóë ÈÊ-èçëó÷åíèåì ëàçåðà ïîäòâåðæäàþòñÿ ýêñïå�ðèìåíòàìè ñ íåïðåðûâíûì CO2-ëàçåðîì. Íà ðèñ. 8ïðèâåäåíû ðåçóëüòàòû èçìåðåíèé èîííûõ ñèãíà�ëîâ S(I+) è S(I+2 ) ïðè ïîïåðå÷íîì ñêàíèðîâàíèèñâåðõçâóêîâîé ñòðóè ÈÊ-èçëó÷åíèåì íåïðåðûâíî�ãî CO2-ëàçåðà. Ïðè ïåðåñå÷åíèè ëàçåðíûì ïó÷êîìòðàåêòîðèè ÷àñòèö, ïðîõîäÿùèõ âïîñëåäñòâèè ÷åðåçñêèììåð â îáëàñòü ðåãèñòðàöèè ïó÷êà, â êëàñòåðíûõñèãíàëàõ S(I+) è S(I+2 ) íàáëþäàåòñÿ õîðîøî âûðà�æåííûé ïðîâàë (äî 20�25%) ñ õàðàêòåðíûì ðàçìå�ðîì, áëèçêèì ê äèàìåòðó ëàçåðíîãî ïó÷êà. Íà ðèñ. 9ïðèâåäåíû çàâèñèìîñòè èîííîãî ñèãíàëà S(I+2 ) îòïëîòíîñòè ïîòîêà ýíåðãèè ÈÊ-èçëó÷åíèÿ â ñëó÷àå�ðàãìåíòàöèè îäíîðîäíûõ êëàñòåðîâ (CF3I)n èçëó�÷åíèåì íåïðåðûâíîãî è èìïóëüñíîãî CO2-ëàçåðà.

1

2

0 0.005 0.010 0.015 0.020 0.025

ΦIR, Дж/см2

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

S(I+2 ), отн. ед.

�èñ. 9. Çàâèñèìîñòè èîííîãî ñèãíàëà S(I+2 ) îòïëîòíîñòè ïîòîêà ýíåðãèè ÈÊ-èçëó÷åíèÿ â ñëó-÷àå �ðàãìåíòàöèè îäíîðîäíûõ êëàñòåðîâ (CF3I)níåïðåðûâíûì (òåìíûå êðóæêè è êðèâàÿ 1 ) è èì-ïóëüñíûì (ñâåòëûå êðóæêè è êðèâàÿ 2 ) CO2-ëà-çåðîì. Ñâåòëûìè êðóæêàìè ïîêàçàíû ðåçóëüòàòû,ïðåäñòàâëåííûå êðèâîé 2 íà ðèñ. 6. Äàâëåíèå è ñî-ñòàâ ãàçà íàä ñîïëîì P0(CF3I/Ar= 1=15) = 0:5 àòìâ îáîèõ ñëó÷àÿõÍàáëþäàåòñÿ äîâîëüíî õîðîøåå ñîãëàñèå äàííûõ,ïîëó÷åííûõ â ýòèõ äâóõ ñëó÷àÿõ. Ïîëó÷åííûå ðå�çóëüòàòû ïîçâîëÿþò ñäåëàòü âûâîä, ÷òî ïðè âîçáó�æäåíèè êëàñòåðîâ (CF3I)n ÈÊ-èìïóëüñàìè äëèòåëü�íîñòüþ áîëåå 10�7 íñ �ðàãìåíòàöèþ êëàñòåðîâ ìîæ�íî ðàññìàòðèâàòü êàê êâàçèñòàöèîíàðíûé ïðîöåññèñïàðåíèÿ ñîñòàâëÿþùèõ èõ àòîìîâ è ìîëåêóë èçêëàñòåðà.Ý��åêòèâíàÿ ðåëàêñàöèÿ ýíåðãèè â ñìåøàííûõêëàñòåðàõ çà ñ÷åò èñïàðåíèÿ àòîìîâ (èëè ìîëå�êóë), èìåþùèõ íåáîëüøóþ ýíåðãèþ ñâÿçè â êëà�ñòåðå, íàáëþäàëàñü â ðÿäå ðàáîò [29�31; 40; 60; 61℄.Òàê, â ðàáîòå [60℄ íàáëþäàëîñü îõëàæäåíèå ñìå�øàííûõ êëàñòåðîâ Ar/CO2 çà ñ÷åò èñïàðåíèÿ àòî�ìîâ àðãîíà è áûëî óñòàíîâëåíî, ÷òî çàõâàò ìî�ëåêóë SF6 êëàñòåðàìè CO2 íàáëþäàåòñÿ òîëüêî âòîì ñëó÷àå, êîãäà êëàñòåðû CO2 îõëàæäàþòñÿ çàñ÷åò èñïàðåíèÿ ñ íèõ àòîìîâ ãàçà-íîñèòåëÿ. Â ðà�áîòå [61℄ íàáëþäàëîñü çíà÷èòåëüíîå ïîäàâëåíèå ëà�çåðíîé ÓÔ-�ðàãìåíòàöèè ñìåøàííûõ êëàñòåðîâ âî�äû, ãåíåðèðóåìûõ ïðè ðàñøèðåíèè ìîëåêóë âîäûñ ãàçàìè-íîñèòåëÿìè (ïî ñðàâíåíèþ ñ êëàñòåðàìè,ïîëó÷åííûìè áåç ãàçà-íîñèòåëÿ), è �îðìèðîâàíèå¾íåïðîòîíèðîâàííûõ¿ êëàñòåðíûõ èîíîâ èç-çà áû�ñòðîãî îõëàæäåíèÿ êëàñòåðíûõ èîíîâ âîäû çà ñ÷åòèñïàðåíèÿ ñâÿçàííûõ ñ íèìè àòîìîâ ãàçà-íîñèòåëÿ.229



Â. Ì. Àïàòèí, Â. Í. Ëîõìàí, �. Í. Ìàêàðîâ è äð. ÆÝÒÔ, òîì 147, âûï. 2, 2015Èçâåñòíî òàêæå, ÷òî èìåííî çà ñ÷åò èñïàðåíèÿ àòî�ìîâ ïðîèñõîäèò ñòàáèëèçàöèÿ òåìïåðàòóðû íàíîêà�ïåëåê ñâåðõòåêó÷åãî ãåëèÿ ïðè çàõâàòå ìîëåêóë êà�ïåëüêàìè [29�31℄. Èñïàðåíèå ñëàáîñâÿçàííûõ àòîìîâèç ñìåøàííûõ ìîëåêóëÿðíî-àòîìíûõ êëàñòåðîâ ÿâ�ëÿåòñÿ ý��åêòèâíûì êàíàëîì ðåëàêñàöèè ýíåðãèè.Óáåäèòåëüíîé äåìîíñòðàöèåé ýòîãî ÿâëÿþòñÿ è ðå�çóëüòàòû íåäàâíèõ ýêñïåðèìåíòîâ ïî íàáëþäåíèþäåçèíòåãðàöèè êëàñòåðîâ àðãîíà â ðåçóëüòàòå çàõâà�òà èìè êîëåáàòåëüíî-âûñîêîâîçáóæäåííûõ ìîëåêóëSF6 â ïåðåñåêàþùèõñÿ êëàñòåðíîì è ìîëåêóëÿðíîìïó÷êàõ [40; 41℄. 5. ÇÀÊËÞ×ÅÍÈÅÈçó÷åíà �ðàãìåíòàöèÿ ÓÔ- è ÈÊ-èçëó÷åíèåìëàçåðà òðåõ ðàçëè÷íîãî òèïà êëàñòåðîâ â ìîëåêóëÿð�íîì ïó÷êå � îäíîðîäíûõ êëàñòåðîâ (CF3I)n è ñìå�øàííûõ êëàñòåðîâ (CF3I)n(Xe)m, â êîòîðûõ êëàñòå�ðû (CF3I)n íàõîäÿòñÿ ëèáî âíóòðè, ëèáî íà ïîâåðõ�íîñòè êëàñòåðîâ (Xe)m.Ïîêàçàíî, ÷òî îäíîðîäíûå êëàñòåðû (CF3I)nè êëàñòåðû (CF3I)n, ëîêàëèçîâàííûå âíóòðè èëèíà ïîâåðõíîñòè êëàñòåðîâ (Xe)m, èìåþò ðàçíóþñòàáèëüíîñòü ïî îòíîøåíèþ ê ÓÔ-�ðàãìåíòàöèè(íà äëèíå âîëíû �UV � 230 íì) è ðàçíûå çà�âèñèìîñòè âåðîÿòíîñòè �ðàãìåíòàöèè îò ýíåðãèèÓÔ-èçëó÷åíèÿ. Íàèáîëåå ñëàáàÿ çàâèñèìîñòü âåðî�ÿòíîñòè �ðàãìåíòàöèè îò ýíåðãèè, à òàêæå �ðàã�ìåíòàöèÿ ïðè ìàëûõ ýíåðãèÿõ íàáëþäàþòñÿ äëÿ îä�íîðîäíûõ êëàñòåðîâ (CF3I)n, áîëåå ñèëüíàÿ çàâè�ñèìîñòü � äëÿ êëàñòåðîâ (CF3I)n, ëîêàëèçîâàííûõâíóòðè êëàñòåðîâ (Xe)m, è íàèáîëåå ñèëüíàÿ çàâè�ñèìîñòü � äëÿ êëàñòåðîâ (CF3I)n, íàõîäÿùèõñÿ íàïîâåðõíîñòè êëàñòåðîâ (Xe)m. �àçëè÷èå â õàðàêòåðåïîëó÷åííûõ çàâèñèìîñòåé, âåðîÿòíî, ñâÿçàíî ñ òåì,÷òî ðàçíûå òèïû êëàñòåðîâ èìåþò ðàçíóþ ýíåðãåòè�÷åñêóþ ñòðóêòóðó èç-çà ðàçíûõ ðàçìåðîâ, òåìïåðà�òóðû è ãåîìåòðè÷åñêîé ñòðóêòóðû, ÷òî, â êîíå÷íîìñ÷åòå, ñóùåñòâåííî âëèÿåò íà õàðàêòåð ïðîöåññà âîç�áóæäåíèÿ, èîíèçàöèè è �ðàãìåíòàöèè êëàñòåðîâ.Óñòàíîâëåíî, ÷òî îäíîðîäíûå êëàñòåðû (CF3I)nè êëàñòåðû (CF3I)n, ëîêàëèçîâàííûå âíóòðè èëè íàïîâåðõíîñòè êëàñòåðîâ (Xe)m, èìåþò ðàçíóþ ñòà�áèëüíîñòü è ïî îòíîøåíèþ ê �ðàãìåíòàöèè ÈÊ-èç-ëó÷åíèåì è ðàçíûå çàâèñèìîñòè âåðîÿòíîñòè �ðàã�ìåíòàöèè îò ïëîòíîñòè ïîòîêà ýíåðãèè ÈÊ-èçëó-÷åíèÿ. Íàèáîëåå ñèëüíàÿ çàâèñèìîñòü âåðîÿòíîñòè�ðàãìåíòàöèè îò ïëîòíîñòè ïîòîêà ýíåðãèè, à òàêæå�ðàãìåíòàöèÿ ïðè ìàëûõ ïëîòíîñòÿõ ýíåðãèè íàá-ëþäàþòñÿ äëÿ îäíîðîäíûõ êëàñòåðîâ (CF3I)n, áîëåå

ñëàáàÿ çàâèñèìîñòü � äëÿ êëàñòåðîâ (CF3I)n, ëîêà�ëèçîâàííûõ âíóòðè êëàñòåðîâ (Xe)m, è íàèáîëåå ñëà�áàÿ çàâèñèìîñòü � äëÿ êëàñòåðîâ (CF3I)n, íàõîäÿ�ùèõñÿ íà ïîâåðõíîñòè êëàñòåðîâ (Xe)m.Îñíîâíîé ïðè÷èíîé áîëåå âûñîêîé ñòàáèëüíîñòè(ìåíåå ý��åêòèâíîé ÈÊ-�ðàãìåíòàöèè) êëàñòåðîâ(CF3I)n, ëîêàëèçîâàííûõ âíóòðè èëè íà ïîâåðõíîñ-òè êëàñòåðîâ (Xe)m, ÿâëÿåòñÿ íàëè÷èå â óêàçàííûõêëàñòåðàõ ý��åêòèâíîãî êàíàëà ðåëàêñàöèè ïîãëî�ùåííîé ýíåðãèè � èñïàðåíèÿ àòîìîâ êñåíîíà. �àçëè�÷èå â õàðàêòåðå ïîëó÷åííûõ çàâèñèìîñòåé, êàê è âñëó÷àå ÓÔ-�ðàãìåíòàöèè, ìîæåò áûòü ñâÿçàíî òàê�æå ñ òåì, ÷òî ðàçíûå òèïû êëàñòåðîâ èìåþò ðàçíóþýíåðãåòè÷åñêóþ ñòðóêòóðó èç-çà ðàçíûõ ðàçìåðîâ,òåìïåðàòóðû è ãåîìåòðè÷åñêîé ñòðóêòóðû.Ïîêàçàíî, ÷òî ïðè �ðàãìåíòàöèè ñìåøàííûõêëàñòåðîâ (CF3I)n(Xe)m, êîòîðûå �îðìèðóþòñÿ çàñ÷åò çàõâàòà ìîëåêóë CF3I êëàñòåðàìè (Xe)m, à òàê�æå ïðè èñïîëüçîâàíèè ñìåñè ãàçîâ CF3I/Xe â ñîîòíî�øåíèè 1/100, îáðàçóþòñÿ èîíû XeI+. Îòíîøåíèå èí�òåíñèâíîñòåé èîííûõ ïèêîâ I+2 è XeI+ çàâèñèò êàê îòñïîñîáà, òàê è îò óñëîâèé ïîëó÷åíèÿ êëàñòåðîâ. Îíîèçìåíÿåòñÿ ïî ìåðå �ðàãìåíòàöèè êëàñòåðîâ èç-çàïðåèìóùåñòâåííîãî èñïàðåíèÿ èç êëàñòåðà àòîìîâêñåíîíà.Ýêñïåðèìåíòû ïî äèññîöèàöèè êëàñòåðîâ èçëó�÷åíèåì èìïóëüñíîãî è íåïðåðûâíîãî CO2-ëàçåðîâïîäòâåðäèëè, ÷òî äèññîöèàöèÿ êëàñòåðîâ ÿâëÿåòñÿêâàçèñòàöèîíàðíûì (ïî êðàéíåé ìåðå, íà âðåìåíàõáîëåå 100 íñ) ïðîöåññîì èñïàðåíèÿ âõîäÿùèõ â íåãî÷àñòèö. Ý��åêòèâíîñòü äèññîöèàöèè íå çàâèñèò îòèíòåíñèâíîñòè ÈÊ-èçëó÷åíèÿ è îïðåäåëÿåòñÿ ïëîò�íîñòüþ ïîòîêà ýíåðãèè âîçáóæäàþùåãî èçëó÷åíèÿ.�àáîòà âûïîëíåíà ïðè ÷àñòè÷íîé �èíàíñî�âîé ïîääåðæêå �ÔÔÈ (ãðàíòû ��12-02-00401,13-02-00260). ËÈÒÅ�ÀÒÓ�À1. Atomi
 and Mole
ular Beam Methods, Vol. 1, ed. byG. S
oles, Oxford Univ. Press, New York (1988).2. Atomi
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