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Abstract 

Boron isotope enrichmen七 is ob旭ined by selectively exciting the V3 vibrational 

mode wi也h multiple-photon absorption using a TEA 002 laser, as a result, llB0l3 

dissociates and its fragments in臼ract wi古h dry atmosphere. Various experimen协l

condi tions affec毛ing the enrichmen也 coefficient were observed. Solid and gaseous 

products of the irradiation were 皿easured by infrared absorp七áon spec也roscopy

a丑d mass spectroscopy. The maximum enrichmen也 coefficien古 obtained was 2.3. 

In an experi皿ent of greater scale, some macroscopic measurable quanti侃es were 

obtai丑ed， and the produ的ivity was abou北 milligrams an hour. On analysing the 

gaseous products evapor剖面g from a frozen 臼mple of 他e residual gas, the 

broadening a且d anomalous intensi直cation of the 1, 000 cm-1 IR band were found. 

引

1974 年R. B. A皿bartzumian ， V. S. 

Letokhov 等用脉冲 002 激光照射 B013 分子

观察到"瞬时"可见荧光，认为是 B0l3 分子吸

收了多个红外光于而产生无碰撞离解。利用

分解碎片与氧的反应，第一次记录到同位素

选择性反应口.2l 其瞬时分离系数达 10。后

用 HBr 作化学清除剂，分离系数达 20，但反

应是可逆的凶。此外，用 H2S(剑， H2 Cõl , H 2 + 
TiC6l 等体系作了研究，但其生成物大多不稳

定，且反应是可逆的。 对所选用的清除剂作

比较后认为用空气作清除剂较优(7l 但其实

际分离系数只达1.18，其原因仍待了解。 本

文在一般 TEA 002 激光器条件下重复了用

空气为清除剂的主要实验，研究了若干因素

对棚同位素浓缩的影响。 用红外吸收光谱法

及质谱法测定了 B203 样品及气体 B0l3 的

分离系数。 用低温冷冻法收集了残余气体的

宏观样品。红外光谱的分析表明，选择性化

学反应的中间产物是极其复杂的。 了解这些

过程将有助于为进一步提高激光分离棚同位

收和日期: 1979 年 4 月 9 日.
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素和其它同位素的效率，提供物理和化学的

依据。

激光分离同位素的工作进展是很快的。

采用 TEA 002 激光的红外多光子吸收法分

离同位素的技术受到国内外的广泛注意囚， 9]。

该法已用于多种元素，具有简便、分离系数

高、反应速度快等特点。并且 rrEA 002 激
光器效率高，输出大，比较经济实用，具有工

业化前景。 但该法的实际光子利用效率尚不

高，若干实际及理论问题仍待发展。

二、实验装置及方法

1. TEA CO2 激光器 实验中使用自制

双放电 TEA 002 激光器，用改制的 1 米红

外光栅光谱仪测得其输出频率为 002 分子

的 0001""1 000 跃迁的 P(16) 、 P(18) (947 厘

米-1)支线，少数脉冲中也观察到 P (12) 、

P(14)和 P(20) 。可以认为激光器的输出正

好与 llB013 的 1' 3 振动带相匹配。激光单脉

冲能量为 0.1 "，， 1 焦耳，主峰半宽""100 毫微

秒，重复频率 1 次/秒。 在宏观可称量样品分

离实验中还用了一台无 He 重复频率脉冲激
光器(10] 。

2. 样品制备 BCl3 是由 KBF4 加倍量

的 AIOl3 在真空反应炉中复分解产生的。其

反应式为:

KBF4+A队乌BCl3↑+KF+Ads
反应温度控制在 140"" 17000 之间， BCIs 气
体用液氮冷冻收集。 制得的 BCls 经化学分

析及光谱分析表明其纯度达 99% 以上。此

外，还用了 BDH化学纯 BCls 样品作为比较。

3. 反应装置反应室直接与配气系统

相连，均采用玻璃系统，用 NaCl片作反应室

窗口。 活塞油及'压力计油采用氟脂及氟油。

系统真空度为 2x10-2 毫米隶柱。反应器体

积为 0.03 升至 3 升，采用了多种结构形式。

实验中使用不同焦距的 NaCl透镜、 Ge 透镜

• 12 • 

及凹面镀金反射镜，焦点功率密度估计达

1""3 X 109 瓦·厘米-2。
4. 可见荧光观测 实验中观测了在强

红外共振激光作用下的可见荧光过程口1]。 在
1 托纯 BCls 样品中观察到土黄色的可见荧

光，在焦点区及非焦点区荧光的时间特性是

不同的，焦点区的"瞬时"荧光与 TEA002 激

光同步，该时间小于或近似等于平均碰撞时

间 ( "" 1 X 10-7 秒) ，这是由于强红外激光多光

子吸收引起的无碰撞或少数几次碰撞的离解

效应(2]。非焦点区的"延时"荧光表明了分子

间存在强的碰撞能量转移山。 荧光的颜色、

范围及外形灵敏地依赖于空气与 BCla 的比

例、总气压、激光能量，透镜焦距及气体中的

水分杂质等。 观测可见荧光的宏观变化可定

性地预测 BOIs+空气反应体系的分离进程。

6. 分析工作中主要采用红外吸收光

谱分析，所用仪器为 Specord 75-IR 型红外

分光光度计，定量计算用极值内标法。激光

选择性激发 llBOIs 的 1'3 振动带。残余气体

的浓缩系数 β 定义为反应前后 llBCl3 及

10BOla 二者浓度比例之比。 图 1 给出红外激

光辐照前后 11B013、 10BOJ 3 1's 吸收强度的相

对变化。

llBCL ， 1IBα3 

告奇

墨 11 "BCL 

IOBCl, 

照射前 照射后 一一-波数

图 l 激光照幅前后 llBCl 与 lOBCla 的

νs 吸收峰相对强度的改变

此外，在鉴定浓缩产物时，有些样品还用

了质谱分析，使用仪器为 M86 气体质谱仪。

图 2 给出激光辐照前后样品的质谱相对强度



图 2 激光照射前后质谱图的变化

变化。工作中还采用其他型号的红外分光光

度计及质谱仪作对比。

三、实验结果与讨论

1.在研究浓缩系数的条件试验中，采用

长 10 厘米、φ3 厘米的小反应池，进行了激光

脉冲能量、脉冲次数， B013 与 O2 的配气比等
因素对β值影响的实验。

图 3 给出不同透镜聚焦条件下浓缩系数

对激光能量的依赖关系。实验证明同位素分

离有能量"阔值"性质，这可能与红外多光子

吸收引起分子分解过程有"阔"效应有关(9J。

当超过这个下限后，多光子分解几率随光强

线性增长。 图中 Na01 透镜与 Ge 透镜的差

别，表现出由于聚焦后的实际光强不同，浓缩

效果亦不相同的结果。 当脉冲能量低于 0 . 2

焦耳时，浓缩效果很差。随激光能量增加，浓

缩效果变好。 激光能量太高则出现光击穿现

象，此时同样没有分离效果。

β 

2.01 

左~
l.0 

0 . 2 二--0 .

能量(焦耳}

图 3 不同聚焦条件下浓缩系数与

激光能量的依赖关系

。 .6 次/秒， 2880 脉冲， BC13 1 托+空气 4 托〉

曲线 l-NaCl 透镜 f=5 厘米;

曲线 2-Ge 透镜 f=4厘米

2. 图 4 给出在其他条件固定下，浓缩系

数对辐照总脉冲次数的关系。 若每次脉冲引

起单同位素组分减少 LJN， LJN = - WN LJt, 

其中 N 为总粒子数， LJt 为脉冲次数，则 W

表示分解速率，即 N = Noexp ( - Wt) 。残余

气体量是随脉冲辐照次数按指数衰减的量，

由此可得浓缩系数‘

β No ( l1B O) N (1OB~=川Wt
NO(lUBO)N (l1B.) 

与实验很好符合。 如果认为每次被分解的分

子全部转变为其他化学成分，可估计实验中

实际的分解速率 ~10-3，每个脉冲引起平均

分子分解数'"1015 个分子。 如估计焦点区体

积为 3 x10-3 毫升，焦点区分子数 "，1014 个

分子，则每个光脉冲分解的分子数大于纯瞬

时离解可产生的分子总数。 所以还需考虑非

焦点区的分子，由于强红外激光将 llBCl3 分

子泵至较高的平均振动态，增高了分子的有

效振动温度，分子活化能增高而引起诱导光

化学反应。实验观察到 BO 发光范围远大于

焦点区。 如考虑到"延时"荧光区的分子有百

分之几参与化学反应，则可以很好地解释上

述实验结果。

β 

1.0 
5x 。‘
脉冲队:敏

图 4 浓缩系数对激光辐照总次数的依赖关系

3. 从图 5 可见，当 BCl3 与空气之比

"，1:5 时，浓缩系数存在极大值。 根据化学

反应式的平衡条件:

4BCl3+302 一一~ 2B203十 6012

因此，生成 B203 的 llB013 与 O2 的克分子比

=4:3，即 B01a 与空气的比为 1:3 0 当 BCls

与空气的比等于或大于此值时，则相对增
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配'1， 1托

5 10 15 20 
~气压力

图 5 浓缩系数随空气分压的变化

加 llB013 与 lOB013 之间的碰撞几率、能量交
换几率及可逆反应，因而β 降低。 反之当空

气浓度太高，则大大增加能量的碰撞驰豫几

率，降低了 llB01a的分解几率及活化几率，因

而也使 β 降低。

4. 为了更为定量地了解分离条件，表 1

列举了一组分离结果。 在不同条件下浓缩系

数均保持在 2 以上，这说明只要将能量密度

保持在较高值，分离条件可有较大的变化范

围。

表 1

辐照 浓缩
, 

BCI3+空气 能量 时间 其 他
频率 系数

(托) . (焦耳) (秒-1) (分) (红外) (透镜)

l.7+10.5 0.8 l. 6 90 2 .2 f=5 厘米

4+8 0.8 l.6 40 2.3 f=5 厘米

1+4 0.8 l. 6 40 2 . 2 f=5 厘米

1 +4 0. 8 l. 6 60 2 .1 f=5 厘米

2十15.5 0.8 2 40 2.2 f=10 厘米

本工作还给出一组同时用质谱及红外光

谱测定的浓缩结果p 见表 2。

表 2

样品 质谱测出之 β值 红外测出之 β值

1 l. 04 l. 37 

2 l.05 l.19 

3 l.08 l.03 

4 l.14 l.36 

平均 l.08 l.24 

两种方法在定性及半定量上是一致的，
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与真实浓缩系数的差别，可能与质谱样品的

制备、实验条件、红外仪器分辨率及背景条件

等因素有关。

5. B0l3 与 02反应最终产物是 B203，反

应室受多次脉冲照射后，由于红外激光引起

气体分子的力学运动的扰动作用【11J。反应产

物的大部份往往不能立刻沉积在反应池壁

上，而以气体形式悬浮于残余 B013 气体中。

图 6 给出抽样气体中观察到的 llB203 的

1260 厘米-1 的强吸收带[12J 。 活性氯与气溶

胶 llB203 进行的逆反应，以及 llB203 的微粒

在光路中的光击穿可能是影响浓缩系数的值

得考虑的因素。

955厘米-1

"BCb 
M
肯
当
时
昏

-被数

图 6 抽样气体中 B20a 悬浮物的红外谱

6. 实验中使用了不同形式的反应器，其

外形、容积及最佳浓缩结果由表 8 列出。在

透镜焦距相同的条件下，容积越小效果越好。

表 3

引f;
0.3 J I-

2.3 

3 升

1. 28 

2 ;11 

1.6 



这可能是小直径横管结构有利于民03 附壁

的缘故。

7. 利用液氮冷阱的逐次积累，将激光辐

照后的残余气体浓集至 BCla 捕气瓶中，达宏

观可观测量，即固态 BCls、 B20S 混合体。但
是当将上述浓集样品升温，再次挥发为气体

时，在一定条件下，可观察到 lOBCls 红外吸收

光谱 Vs 吸收带的强度"反常"增长。 图 7 给

出冷析前后红外吸收光谱的异常改变。将红

外谱展宽，观察到 lOBCls 的均吸收峰 995 厘

米-1 实际上由双峰组成，分裂为"，7 厘米-1

其红外吸收谱图参见图 9。此外在 1030 厘

米-1 附近也观察到类似分裂。而 llBCls 的
Vs 吸收峰 955 厘米-1处没有观察到明显的

双峰结构。实验表明，在室温下这些峰的峰

值强度是不稳定的。图 9 给出一组所观察

的 llBCls Vs 吸收峰与 lOBCls 的叫吸收峰

自95厘米4

955 厘米4

956 厘米4

995 厘米-1

(α) (6) 

图 7

(α) 冷冻前面=1 .4; (b) 冷冻后 α=6.9

1.BCJ， 995 厘米4

-l t- 7 厘米-1

图 8 异常红外吸收光谱的展宽图

9历厘米-宝

i
M
附

v

iLV 

-
-
-
川
川
川
川
尸
』V >d <>ab 

t 
ω (b) 

图 9

(a) 冷冻样品在室温下转成气体后立即测得的吸收

谱 • a=3.22; (b) 放置 2 小时后， α=2.32; (命 放

置 6 小时后. a= l.9; (d) 放置 17 小时后，但=l.9

强度的绝对值变化与相对强度变化曲线

(α= IoIUI吁1) 。

上述红外光带异常变化似与红外激光诱

发 BCls 多光子活化或分解产物的次级过程

有关。激光辐照后的样品存在着极为复杂的

物理、化学的转变过程，对这些过程的了解无

疑是十分重要的，更为深入的分析仍待进行。

四、结 Z吾

利用红外多光子吸收法，用 BCls 与干燥

空气混合体系分离棚同位素取得一定浓缩系

数的稳定产物。 用可能大的单次激光能量、

最佳配气比，缩小反应室体积，存在最佳激光

脉冲次数及反应室光学几何参数。有可能用

可见荧光来实时检测分离效果。用红外吸收

光谱分析及质谱分析都证明有浓缩效应。关

于两种方法分析结果的差别的若干问题尚待

澄清。 实验中观察到气溶胶的存在，可能是

妨碍分离系数提高的重要因素之一。对宏观

样品低温冷冻处理后的冷析物红外吸收光带

异常，是一个非常有趣的现象，对其深入了解

将有助于了解红外激光物理、化学过程。精

确控制激光输出频率，实时检测各种参数将

有助于发展激光分离同位素的实用方法。
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国家科委光学及应用光学学科组激光分组成立

国家科委光学及应用光学学科组激光分组成立

大会于 1979 年 8 月 1 日至 8 月 9 日在浙江省莫干

山召开。到会的有国家科委等十六个部门、五十三

个单位p 共九十一名领导干部和代表。中国科学院

严济慈副院长出席了大会。

大会首先由国家科委光学及应用光学学科组常

务副组长苏韦同志代表国家科委光学及应用光学学

科组宣布激光分组成立。国家科委、中国科学院和

一、五机部有关局的领导同志作了重要讲话。

大会分别作了四个国外考察报告(西德激光考

察简况;英法激光考察简况;美国激光考察简况;日

本激光核聚变考察简况);国外激光应用的发展简况

报告;十个专题报告(中小型激光器的发展动向;激

光同位素分离;光纤通讯:激光核聚变研究;激光加

工动态;光信息处理和全息术;非线性光学;若干激

光元件器件的发展状况;激光在医学和生物学上的

应用;激光在计量上的应用)和我国激光工作若干

问题的调查报告。

与会代表对上述报告，特别是对4我国激光工作

若干问题的调查报告》进行了认真热烈的讨论，各抒

己见p 畅所欲言，充满团结、活泼的气氛。

会议认为p 我国激光事业发展较快，成绩显著，

激光队伍已有一定的技术基础和理论水平。

结合国内激光调查报告，会议对国内普遍急需
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的常用激光器的科研、试制、生产问题开展了热烈的

讨论。常用激光器目前有 H←Ne、∞2、 Ar+、红

宝石、铁玻璃、 YAG、可调谐染料、半导体等八种。

无论在科研、国防、医疗、生产等方面都迫切需要，但

品种、质量、寿命都存在问题而得不到满意的产品，

已影响到科研发展和国民经济中的推广应用。大家

一致认为，在常用激光器方面我国的科研与生产工

作在自力更生，奋发图强的方针下，已打下一定基

础p 有一定水平，基本上已能应用，但与国际水平相

比在某些性能或参数上有所差距。目前迫切需要加

强领导及解决体制上的一些问题。要统筹协调，减

少重复，加强技术协作，形成有力拳头p突破薄弱环

节，提高产品质量p 迅速形成常用激光器的生产体

制，并重视材料、元件、测试及其配套功能器件的生

产问题。

会议还对我国的激光学科规划和激光分组今后

两年的活动进行了认真的讨论，提出了意见和建议。

会议通过了激光分组成立大会的《会议纪要问

严济慈副院长最后作了重要讲话。

借此机会，激光分组表示欢迎从事激光研究、生

产、应用工作的同志，及时反映对国内激光工作的意

见及建议。通讯地址:上海 8211 信箱激光分组。


