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基于犖犆犾３／犐２体系的化学发生碘原子源
数值模拟研究
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摘要　提出了以ＮＣｌ３ 分解燃烧产生Ｃｌ原子随后与含碘化合物发生作用获得碘原子的技术方法。建立了ＮＣｌ３／Ｉ２

燃烧体系的化学反应动力学模型，利用开发的 Ｍａｔｌａｂ程序进行了一维数值模拟计算。计算结果表明，Ｉ２ 与 ＮＣｌ３

的流量配比对碘原子粒子数密度和产率的影响较大，且存在一个最佳范围，该最佳范围随着总压力的增大而逐渐

变小。最优化的碘原子产率随着压力的增大一直在减小，说明较高的压力会损害碘原子的产生效率，因而该方法

比较适合直接加入到主气流中进行反应以产生碘原子。当初始压力犘０＝６６６．６１Ｐａ时Ｉ２ 与ＮＣｌ３ 的初始配比的最

佳值为０．６２，此时碘原子相对于ＮＣｌ３ 的产率为１１７％，相对于Ｉ２ 的产率为１８９％。计算结果说明基于 ＮＣｌ３／Ｉ２ 体

系发生碘原子是一种比较有效的产生碘原子的途径。
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１　引　　言

　　传统的连续波超音速氧碘化学激光器主要是由

单重态氧发生器、碘蒸气发生器、超音速混合喷管、

光腔及真空系统等几部分组成［１］。作为储能粒子的

Ｏ２（
１
Δ）通常是在单重态氧发生器中反应产生的，也

可以通过放电产生［２］。而作为激射介质的碘原子则

是由碘分子发生器蒸发出的碘分子蒸气，在超音速

混合喷管及光腔中与Ｏ２（
１
Δ）碰撞解离而产生的，在

此过程中每解离一个碘分子需要消耗４～６个单重

态氧分子［３］，这严重限制了碘分子的加入量，因为如

果大量加入碘分子，则产生的单重态氧将全部用于

解离碘分子而无法抽运产生的激发态碘原子，从而

不能激射出光。因而，传统的连续波氧碘化学激光

器中碘分子蒸气的流量通常较小，一般是氯气流量

（即总氧流量）的２％～５％，储存在单重态氧中的大

量能量通过重复抽运碘原子而产生激光。由于腔镜
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尺寸和气流速度的限制，注定了气流经光腔后还有

剩余的单重态氧，能量损失很多，从而限制了氧碘激

光器的化学效率。如果能够获得大流量的碘原子，

就可以将发生的碘原子直接与单重态氧混合传能，

实现激射出光，避免了消耗Ｏ２（
１
Δ）的过程，从而克

服上述问题。

目前用于氧碘化学激光器的碘原子发生技术，

主要有紫外光解离技术、放电等离子体技术解离产

生碘原子技术［４，５］，但它们都有一个弱点，就是碘原

子产生的浓度不够高，产生的碘流量不够大，而且总

体讲它们的电效率不高，不具备放大性。用化学方

法产生碘原子这些年来陆续有一些报道［６～９］，主要

采用Ｆ２＋ＮＯ或ＣｌＯ２＋ＮＯ反应产生Ｆ原子和Ｃｌ

原子，Ｆ原子和Ｃｌ原子与ＨＩ或ＤＩ反应生成碘原子

的 技 术 方 案。 最 新 研 究 结 果［８，９］ 获 得 了

３．２×１０１５ｃｍ－３的碘原子浓度，但是与氧发生器对

接的结果是，小信号增益比预计的要低，可能是因为

过量ＤＩ的氧化副产物ＤＯ２ 自由基对 Ｏ２（
１
Δ）的严

重猝灭的结果。

针对目前碘原子发生技术存在的困难，本文提

出基于ＮＣｌ３ 喷射分解产生氯原子
［１０］，进而与碘代

物置换反应产生碘原子的技术方案。实验上已经证

实，ＮＣｌ３ 喷射分解与碘分子反应传能可以产生激发

态碘原子［１１］，而且由于是化学碘原子发生器，不需

要外接电能，因而具备很好的放大性。本文的目的

是对基于ＮＣｌ３／Ｉ２ 体系的化学碘原子发生技术进行

数值模拟研究。建立了化学反应动力学模型，并对

氯原子和碘原子的发生效率及其影响的关键因素进

行了重点研究，得到了一些规律性结果，对化学法碘

原子发生技术的发展具有参考价值和现实意义。

２　模　　型

２．１　化学反应动力学模型

基于ＮＣｌ３ 分解产生的氯原子与碘分子等反应

生成碘原子，其化学反应包括分子离解、激发、复合

以及自由基和中间物种及中性物质的反应和能量传

递等。

２．１．１　ＮＣｌ３ 的分解燃烧

　　首先，ＮＣｌ３ 气体通过链式分解反应过程生成Ｃｌ

原子，该过程已经得到了深入的实验和理论研

究［１２，１３］，表明可以得到较高的Ｃｌ原子产率。

链引发：

ＮＣｌ３ 气体的链式分解反应可以通过火花、加热

和紫外光等进行引发

　　 ＮＣｌ３→ＮＣｌ２＋Ｃｌ　　５０ｓ
－１
　　 （１）

　　链传播：

Ｃｌ＋ＮＣｌ３ →Ｃｌ２＋ＮＣｌ２

　　１．６×１０
－１２ｃｍ３／ｓ， （２）

Ｃｌ＋ＮＣｌ２ →Ｃｌ２＋ＮＣｌ

　　０．６７×１０
－１１ｅｘｐ（－１９００／犜）ｃｍ

３／ｓ， （３）

ＮＣｌ２＋ＮＣｌ３ →Ｎ２＋Ｃｌ２＋３Ｃｌ

　　３．４×１０
－１１ｅｘｐ（－３２５０／犜）ｃｍ

３／ｓ， （４）

ＮＣｌ２＋ＮＣｌ２ →Ｎ２＋Ｃｌ２（犅）＋２Ｃｌ

　　６×１０
－１３ｃｍ３／ｓ， （５）

Ｃｌ２（犅）＋ＮＣｌ３ →ＮＣｌ２＋Ｃｌ＋Ｃｌ２

　　１．６×１０
－１２ｃｍ３／ｓ， （６）

Ｃｌ２（犅）→Ｃｌ＋Ｃｌ　　１×１０
４ｓ－１． （７）

　　在链传播过程中，ＮＣｌ２ 是引发支链的重要自由

基，它的存在不仅迅速地产生了Ｃｌ原子，也产生了

Ｃｌ２（犅）等能量载体。由于Ｃｌ２（犅）可以迅速地解离

为Ｃｌ原子，因此由（５）和（７）式可以得到２ＮＣｌ２→

Ｎ２＋４Ｃｌ，据此推测，在 ＮＣｌ２ 自由基浓度最大时加

入Ｉ２ 可以获得最大的碘原子浓度。

链终止：

作为 ＮＣｌ３ 分解链式反应的重要能量载体，

Ｃｌ２（犅）主要是通过Ｃｌ原子猝灭损耗掉的，并且反应

速率达到了１×１０－１０ｃｍ３／ｓ量级

Ｃｌ２（犅）＋Ｃｌ→Ｃｌ２＋Ｃｌ　　１．６×１０
－１０ｃｍ３／ｓ，

（８）

另外，Ｃｌ原子自身也会通过三体复合作用而湮没

Ｃｌ＋Ｃｌ＋Ｈｅ→Ｃｌ２＋Ｈｅ　　６．４×１０
－３３ｃｍ６／ｓ，

（９）

ＮＣｌ＋ＮＣｌ→Ｎ２＋Ｃｌ２　　８×１０
－１２ｃｍ３／ｓ．（１０）

２．１．２　碘原子的产生

　　如果在 ＮＣｌ３ 燃烧火焰中加入Ｉ２ 等含碘化合

物，则Ｃｌ原子就可以快速地与含碘化合物反应产生

碘原子，同时Ｃｌ原子也会与复合所产生的ＩＣｌ或Ｉ２

反应产生碘原子

Ｃｌ＋Ｉ２ →ＩＣｌ＋Ｉ　　２×１０
－１０ｃｍ３／ｓ， （１１）

Ｃｌ＋ＩＣｌ→Ｃｌ２＋Ｉ　　８×１０
－１２ｃｍ３／ｓ．（１２）

　　反应中所产生的碘原子会通过三体碰撞复合而

产生ＩＣｌ和Ｉ２ 分子

Ｉ＋Ｃｌ＋Ｈｅ→ＩＣｌ＋Ｈｅ　　１×１０
－３２ｃｍ６／ｓ，

（１３）

Ｉ＋Ｉ＋Ｈｅ→Ｉ２＋Ｈｅ　　３．８×１０
－３３ｃｍ６／ｓ，

（１４）

Ｉ＋Ｉ＋Ｉ２ →Ｉ２＋Ｉ２　　３．７×１０
－３０ｃｍ６／ｓ．（１５）

９３８２
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（１）～（１５）式的反应速率常数来自于已知的文献数

据［１４］。

２．２　计算模型

　　本系统利用 ＮＣｌ３ 燃烧产生的Ｃｌ原子与Ｉ２ 反

应产生碘原子，共包括１５个化学反应，即反应（１）～

（１５）式，其中共包含了１１种化学成分，即 ＮＣｌ３，

ＮＣｌ２，Ｃｌ，Ｃｌ２，ＮＣｌ，Ｎ２，Ｃｌ２（犅），Ｉ２，ＩＣｌ，Ｉ，Ｈｅ。

假设有犿个物种粒子同时参加狀个基元化学

反应，则对于第犼个物种粒子来说，其粒子数密度随

着时间的变化可以表示为

ｄ犖犼
ｄ狋
＝∑

狀

犻＝１

狏犻犼犽犻∏
犿

犼＝１

犖狌犻犼犼 ， （１６）

式中犖犼为第犼个物种粒子的粒子数密度，狋为反应

时间，狏犻犼为第犼个物种在参与第犻个基元反应时的化

学计量系数，当它作为反应物出现时狏犻犼 取负值，当

它作为产物出现时狏犻犼 取正值，当它不出现时取零，

犽犻为第犻个反应的反应速率常数，狌犻犼 定义为当狏犻犼 ＜

０时（即第犼个物种在第犻个反应中为反应物）狌犻犼 ＝

狏犻犼 ＝－狏犻犼，而当狏犻犼 ≥０时狌犻犼 ＝０。

写出所有物种粒子的浓度时间微分方程，组

成微分方程组，然后进行积分，可以得到各个物种的

粒子数密度随时间狋的变化关系。特别地，对于气

体流动管反应系统，利用物种的粒子数密度随时间

的分布关系以及管内流体的线速度，可以进一步获

得各个物种粒子数密度沿着流动方向的空间分布，

并可以通过粒子数密度的时间、空间分布数据进一

步计算得到其他所需要的参数。

在此过程中，使用了预混理论模型，即假设：１）

忽略气体的混合过程，认为在加入时刻起各股气流

就已经是混合均匀的；２）假设在气体加入过程中气

流的线速度不发生改变；３）忽略反应器表面对激发

态粒子的脱活作用。

根据此动力学模型所得到的微分方程组采用四

阶ＲｕｎｇｅＫｕｔｔａ方法进行计算，即可得到各组分的

粒子数密度沿着气流方向的变化。

３　计算结果与分析讨论

３．１　犖犆犾３ 分解及犆犾原子的产生

为了获得较高浓度的碘原子，就必须有较高浓

度的Ｃｌ原子，因此首先研究了 ＮＣｌ３ 分解燃烧的化

学动力学过程。ＮＣｌ３ 分解燃烧模型中包含的反应

为（１）～（１０）式，其中共包含了８种化学成分，即

ＮＣｌ３，ＮＣｌ２，Ｃｌ，Ｃｌ２，ＮＣｌ，Ｎ２，Ｃｌ２（犅），Ｈｅ。在计算

过程中假定 ＮＣｌ３／Ｈｅ混合气体的体积分数为

１０％，温度设为３００Ｋ，气流的线流速设为１０ｍ／ｓ。

图１为 ＮＣｌ３／Ｈｅ混合气体在初始压力犘０＝

６６６．６１Ｐａ时典型的物种浓度沿气体流动方向的变

化曲线，可以看到在下游６ｃｍ处Ｃｌ原子产率达到最

大 值 ２６％，而 Ｃｌ 原 子 粒 子 数 密 度 达 到

４×１０１５ｃｍ－３。

图１ 典型的ＮＣｌ３ 分解燃烧时各物种浓度随距离的变化

关系 （ＮＣｌ３／Ｈｅ体积分数为 １０％，初始压力为

　　　　　　　　６６６．６１Ｐａ）

Ｆｉｇ．１ Ｔｙｐｉｃａｌｐｒｏｆｉｌｅｓｏｆｎｕｍｂｅｒｄｅｎｓｉｔｉｅｓｏｆａｌｌｓｐｅｃｉｅｓ

ａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｒｅａｃｔｉｏｎｐａｔｈｉｎｔｈｅＮＣｌ３ａｕｔｏ

ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ（ｉｎｉｔｉａｌｖｏｌｕｍｅｆｒａｃｔｉｏｎｏｆＮＣｌ３／Ｈｅ

　ｉｓ１０％，ｉｎｉｔｉａｌｔｏｔａｌｐｒｅｓｓｕｒｅｉｓ６６６．６１Ｐａ）

图２ ＮＣｌ３ 分解时混合气体初始压力犘０ 对最大Ｃｌ原子

产率、最大Ｃｌ粒子数密度以及出现最大值距离的

　　　　影响（ＮＣｌ３／Ｈｅ体积分数为１０％）

Ｆｉｇ．２ Ｉｎｆｌｕｅｎｃｅｏｆｉｎｉｔｉａｌｔｏｔａｌｐｒｅｓｓｕｒｅｏｆ ＮＣｌ３／Ｈｅ

ｍｉｘｔｕｒｅｏｎｔｈｅｍａｘｉｍｕｍＣｌｙｉｅｌｄ，ｍａｘｉｍｕｍＣｌ

ｎｕｍｂｅｒ ｄｅｎｓｉｔｙ ａｎｄ ｄｉｓｔａｎｃｅ （ｉｎｉｔｉａｌ ｖｏｌｕｍｅ

　　　　　ｆｒａｃｔｉｏｎｏｆＮＣｌ３／Ｈｅｉｓ１０％）

通过改变初始压力犘０，考察了 ＮＣｌ３／Ｈｅ混合

物燃烧过程中最大Ｃｌ原子产率、最大Ｃｌ原子粒子

数密度以及达到最大值时的距离等参量随着初始压

０４８２
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力的变化关系，计算结果如图２所示。从图２中可

以看到，随着初始压力的增大，尽管Ｃｌ原子产率在

减少，但Ｃｌ原子粒子数密度却一直在增加，而且达

到最大值时的距离也一直在缩减。

很显然，这是由于当反应管内的压力增大时，由

Ｈｅ参与的Ｃｌ原子三体复合损耗效应（９）式也随之

而增大，从而降低了Ｃｌ原子的产率（定义Ｃｌ原子的

产率犢Ｃｌ＝犖ｍａｘ，Ｃｌ／犖０，ＮＣｌ
３
）。从图２中可以看到

犘０＝６６．６６１Ｐａ时，Ｃｌ原子的产率接近于５０％，而当

压力犘＝６６６．６１Ｐａ时，Ｃｌ原子的产率却只有２６％。

尽管如此，由于ＮＣｌ３ 的初始粒子数密度也增大了，

所以整个燃烧过程都加快了，因此达到最大值的距

离减小了，同时最大Ｃｌ原子数密度也增大了。

３．２　基于犖犆犾３／犐２ 体系的碘原子发生及其参数影

响关系

３．２．１　初始Ｉ２ 与ＮＣｌ３ 配比的影响

　　固定反应气体混合物的总压为６６６．６１Ｐａ，考察

了初始Ｉ２ 与ＮＣｌ３ 配比对于碘原子产率的影响（包

括相对于ＮＣｌ３ 的产率犖ｍａｘ，Ｉ／犖０，ＮＣｌ
３
和相对于Ｉ２ 的

产率犖ｍａｘ，Ｉ／犖０，Ｉ
２
），计算结果如图３所示，很显然在

一定的气体压力下Ｉ２ 与ＮＣｌ３ 的初始配比存在着最

佳值，当初始压力犘０＝６６６．６１Ｐａ时该最佳值约为

０．６２，此时碘原子相对于 ＮＣｌ３ 的产率为１１７％，相

对于Ｉ２ 的产率为１８９％。

图３ Ｉ２ 与ＮＣｌ３ 初始配比对碘原子产率的影响

（反应混合物总压固定为６６６．６１Ｐａ）

Ｆｉｇ．３ ＩｎｆｌｕｎｃｅｏｆｉｎｉｔｉａｌｍｏｌｅｒａｔｉｏｏｆＩ２ｔｏＮＣｌ３ｏｎｔｈｅ

ｙｉｅｌｄｏｆｉｏｄｉｎｅａｔｏｍｓ（ｉｎｉｔｉａｌｔｏｔａｌｐｒｅｓｓｕｒｅｏｆａｌｌ

　　　　ｒｅａｃｔａｎｔｓｉｓｆｉｘｅｄａｔ６６６．６１Ｐａ）

从图３还可以发现，当Ｉ２ 与ＮＣｌ３ 比值较小时，

碘原子相对于 ＮＣｌ３ 的产率呈现直线上升的趋势，

而碘 原 子 相 对 于 Ｉ２ 的 产 率 则 一 直 保 持 不 变

（２００％），这说明在这种情况下ＮＣｌ３ 分解燃烧所产

生的Ｃｌ原子是过量的，同时加入的Ｉ２ 分子已经完

全转化为了碘原子。而当Ｉ２ 与ＮＣｌ３ 的初始配比值

越过最佳值０．６２之后，Ｉ２ 分子的转化率开始直线下

降，这说明在最佳值处 ＮＣｌ３ 燃烧所产生的氯原子

量恰好是碘分子的２倍，而越过了最佳值后Ｃｌ原子

相对于Ｉ２ 分子就开始不足量了。值得注意的是，在

碘原子相对于Ｉ２ 的产率开始下降的同时，碘原子相

对于ＮＣｌ３ 的产率也开始下降，这是由于产生的碘

原子在过量Ｉ２ 分子的作用下，发生了速度很快的三

体复合反应如（１５）式，导致碘原子在产生的同时也

大量损耗。

图４给出了Ｉ２ 与ＮＣｌ３ 以最佳初始比值０．６２预

混燃烧时各种物种的浓度沿气体流动方向上的变化

曲线，显然前半段（０～６ｃｍ）碘原子的产生主要是

以（１１）式为主，每产生一个碘原子同时也产生一个

ＩＣｌ分子，因此ＩＣｌ和Ｉ的增长速度几乎相同，后半

段（６～２０ｃｍ）碘原子的产生就由（１２）式控制了，通

过消耗ＩＣｌ来产生碘原子，等到ＩＣｌ浓度最小时碘原

子浓度就达到了最大值。

图４ 典型的ＮＣｌ３ 与 Ｈｅ＋Ｉ２ 预混燃烧时各物种浓度随

距离的变化关系（ＮＣｌ３／Ｈｅ体积分数为１０％，初始

　　　 　　　压力为６６６．６１Ｐａ）

Ｆｉｇ．４ Ｔｙｐｉｃａｌｐｒｏｆｉｌｅｓｏｆｎｕｍｂｅｒｄｅｎｓｉｔｉｅｓｏｆａｌｌｓｐｅｃｉｅｓ

ａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｒｅａｃｔｉｏｎｐａｔｈｉｎｔｈｅＮＣｌ３ａｕｔｏ

ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ（ｉｎｉｔｉａｌｖｏｌｕｍｅｆｒａｃｔｉｏｎｏｆＮＣｌ３／Ｈｅ

　ｉｓ１０％，ｉｎｉｔｉａｌｔｏｔａｌｐｒｅｓｓｕｒｅｉｓ６６６．６１Ｐａ）

３．２．２　初始混合物总压力的影响

　　通过固定Ｉ２ 和ＮＣｌ３ 的比值为１，同时改变初始

混合气体的总压犘０，计算得到碘原子的产率随压力

的变化关系如图５所示。注意到当固定Ｉ２ 和ＮＣｌ３

的比例时，碘原子相对于ＮＣｌ３ 的产率犖ｍａｘ，Ｉ／犖０，ＮＣｌ
３

和相对于Ｉ２ 的产率犖ｍａｘ，Ｉ／犖０，Ｉ
２
只相差一个固定系

数，即二者的变化趋势是相同的，特别地，当Ｉ２ 与

ＮＣｌ３ 的配比值为１时二者相同。

　　由图５可知，当反应气体的总压犘０ 较低时，总

能得到较高的碘原子产率。在犘０ 小于１３３．３２２Ｐａ

１４８２
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图５ 初始混合气体总压对碘原子产率的影响

（反应物Ｉ２ 与ＮＣｌ３ 之比固定为１）

Ｆｉｇ．５ ＩｎｆｌｕｅｎｃｅｏｆｉｎｉｔｉａｌｔｏｔａｌｐｒｅｓｓｕｒｅｏｆＩ２ａｎｄＮＣｌ３ｏｎ

ｔｈｅｙｉｅｌｄｏｆｉｏｄｉｎｅａｔｏｍｓ（ｉｎｉｔｉａｌｍｏｌｅｒａｔｉｏｏｆＩ２ｔｏ

　　　　　　ＮＣｌ３ｉｓｆｉｘｅｄａｔ１）

时，碘原子产率可以维持在２００％，这说明 ＮＣｌ３ 燃

烧所产生的Ｃｌ原子还有剩余，而加入的Ｉ２ 分子已

经完全转化。当犘０ 大于１９９．９８３Ｐａ时，碘原子的产

率下降得很快，６６６．６１Ｐａ时已经下降到了５０％。

图６给出了碘原子以及其他粒子的数密度随压

力的变化关系。可以看到Ｃｌ原子始终维持在较低

的量级水平上，碘原子的粒子数密度随着压力的变

化则呈现出先增大后减小的趋势（其最佳范围在

３９９．９６６Ｐａ附近），而Ｉ２ 和ＩＣｌ粒子数密度随着压力

的增加一直在增加，这很显然是由于（１３）～（１５）式

的三体复合效应造成的。

据此可知，ＮＣｌ３／Ｉ２ 燃烧产生碘原子的方法不

适合采用分离式反应器来进行，而比较适合直接加

入到主气流中进行反应以在线产生碘原子。这主要

图６ 初始混合气体总压对几种关键物种粒子数密度

的影响（反应物Ｉ２ 与ＮＣｌ３ 之比固定为１）

Ｆｉｇ．６ ＩｎｆｌｕｅｎｃｅｏｆｉｎｉｔｉａｌｔｏｔａｌｐｒｅｓｓｕｒｅｏｆＩ２ａｎｄＮＣｌ３ｏｎ

ｔｈｅｎｕｍｂｅｒｄｅｎｓｉｔｉｅｓｏｆｓｅｖｅｒａｌｋｅｙｓｐｅｃｉｅｓ（ｉｎｉｔｉａｌ

　　　ｍｏｌｅｒａｔｉｏｏｆＩ２ｔｏＮＣｌ３ｉｓｆｉｘｅｄａｔ１）

是考虑到独立的反应器产生的碘原子在加入主气流

时需要较高的压力以保证较好的穿透性能，而较高

的压力会损害碘原子的产生效率。

３．２．３　碘原子产率与粒子数密度的优化

通过同时改变混合气体初始压力犘０ 和Ｉ２ 与

ＮＣｌ３的初始配比，对碘原子产率以及产生的碘原子

粒子数密度进行了优化，计算结果如图７所示。

从图７（ａ），（ｂ）可以看到，最优化碘原子产率随

着压力的增加一直在减小，而随着Ｉ２ 与 ＮＣｌ３ 配比

的变化则存在着一个最优化范围。这是因为，当压

力增加时，Ｃｌ原子和碘原子的三体复合效应开始大

幅度增加，由（９），（１３）～（１５）式可知，导致每个

ＮＣｌ３分子可产生的碘原子大为减少，造成碘原子产

率一直在下降。

图７ 压力和Ｉ２ 与ＮＣｌ３ 配比对碘原子产率及碘原子数密度的影响

（ａ）相对于ＮＣｌ３ 的碘原子产率，（ｂ）相对于Ｉ２ 的碘原子产率，（ｃ）碘原子粒子数密度

Ｆｉｇ．７ Ｙｉｅｌｄｏｆｉｏｄｉｎｅａｔｏｍｓａｎｄｉｏｄｉｎｅａｔｏｍｎｕｍｂｅｒｄｅｎｓｉｔｙａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｉｎｉｔｉａｌｔｏｔａｌｐｒｅｓｓｕｒｅａｎｄ

ｉｎｉｔｉａｌｍｏｌｅｒａｔｉｏｏｆＩ２ｔｏＮＣｌ３．（ａ）ｒｅｌａｔｉｖｅｔｏＮＣｌ３，（ｂ）ｒｅｌａｔｉｖｅｔｏＩ２，（ｃ）ｉｏｄｉｎｅａｔｏｍｎｕｍｂｅｒｄｅｎｓｉｔｙ

　　虽然碘原子产率随着压力的增加一直在减小，

但是碘原子粒子数密度随着压力的增加却在一直增

加，参见图７（ｃ），而且随着Ｉ２ 与ＮＣｌ３ 配比的变化也

存在着一个最优化范围，且该最佳范围随着总压力

２４８２
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的增大而逐渐变小。这是因为虽然碘原子的产率减

小了，但初始 ＮＣｌ３ 的粒子数密度（即初始 ＮＣｌ３ 分

压）却随着初始压力而增加，而且影响更为显著，所

以碘原子粒子数密度仍然增加，因此如果需要一定

量的碘原子粒子数密度（例如１×１０１６ｃｍ－３），就需

要使用较高的压力（即较高的 ＮＣｌ３ 分压）。另外，

随着压力的增加，Ｃｌ原子等的三体复合效应也显著

增加，Ｃｌ原子的产量也随之降低，这就要求减少加

入的Ｉ２ 量，即减小Ｉ２ 与ＮＣｌ３ 的初始配比。

４　结　　论

　　提出了基于ＮＣｌ３／Ｉ２ 体系的化学发生碘原子方

法，建立了化学反应动力学模型并进行了数值模拟

研究。计算结果表明，Ｉ２ 与 ＮＣｌ３ 的流量配比对碘

原子粒子数密度和产率的影响较大，且存在最佳范

围。当固定Ｉ２ 和ＮＣｌ３ 的配比时，最优化的碘原子

产率随着压力的增大一直在减小，说明较高的压力

会损害碘原子的产生效率，因而该方法比较适合直

接加入到主气流中进行反应以在线产生碘原子。当

固定压力时，最优化的碘原子产率随着Ｉ２ 与 ＮＣｌ３

配比的变化则存在着一个最优化范围，且该最佳范

围随着反应腔总压力的增大而逐渐变小。当初始压

力犘０＝６６６．６１Ｐａ时Ｉ２ 与ＮＣｌ３ 的初始配比的最佳

值约为０．６２，此时碘原子相对于 ＮＣｌ３ 的产率为

１１７％，相对于Ｉ２ 的产率为１８９％。计算结果说明基

于ＮＣｌ３／Ｉ２ 体系发生碘原子的方法是一种比较有效

的产生碘原子的化学方法。
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