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Âïåðâûå ïðîâåäåíî ýëåêòðîíîãðàôè÷åñêîå èññëåäîâàíèå ñòðóêòóðû è ïðîöåññîâ ðîñòà êëà-
ñòåðîâ, ôîðìèðóþùèõñÿ â àäèàáàòè÷åñêè ðàñøèðÿþùèõñÿ ñâåðõçâóêîâûõ ñòðóÿõ ãàçîâûõ ñìå-
ñåé èíåðòíûõ ãàçîâ. Èññëåäîâàíû ñìåñè Ar—Kr, ñîäåðæàâøèå 0,1, 0,5, 2,5 è 20% àòîìîâ Kr.
Òåìïåðàòóðà ãàçîâûõ ñìåñåé íà âõîäå â ñîïëî T0 ñîñòàâëÿëà 100 è 120 Ê, äàâëåíèå P0 âàðüèðî-
âàëè îò 0,15 äî 2,5 àòì. Â ðåçóëüòàòå ïðîâåäåííûõ ýêñïåðèìåíòîâ ïîëó÷åí ðÿä äàííûõ, ðàñ-
êðûâàþùèõ êàðòèíó êëàñòåðîîáðàçîâàíèÿ â ãàçîâûõ ñìåñÿõ Ar—Kr. Óñòàíîâëåíî, ÷òî ìåõà-
íèçìû ôîðìèðîâàíèÿ êëàñòåðîâ ñóùåñòâåííî çàâèñÿò îò êîíöåíòðàöèè ïðèìåñíîãî êðèïòîíà è
òåìïåðàòóðû ãàçîâîé ñìåñè íà âõîäå â ñîïëî. Ïðîñëåæåíà ýâîëþöèÿ õàðàêòåðà êëàñòåðîîáðàçî-
âàíèÿ îò ãîìî- äî ãåòåðîãåííîãî. Âïåðâûå âûÿâëåíà èíòåíñèôèêàöèÿ ïðîöåññà ðîñòà êëàñòåðîâ
èíåðòíûõ ãàçîâ ïðèìåñüþ è îáíàðóæåíà êîíöåíòðàöèîííàÿ çàâèñèìîñòü ïåðåõîäà îò ïðîöåññà
ôîðìèðîâàíèÿ òâåðäûõ ðàñòâîðîâ ê îáðàçîâàíèþ êëàñòåðîâ òîëüêî ïðèìåñíîãî êðèïòîíà.

Âïåðøå ïðîâåäåíî åëåêòðîíîãðàô³÷íå äîñë³äæåííÿ ñòðóêòóðè òà ïðîöåñ³â ðîñòó êëàñòåð³â,
ÿê³ ñôîðìîâàí³ ó íàäçâóêîâèõ ñòðóìåíÿõ ãàçîâèõ ñóì³øåé ³íåðòíèõ ãàç³â, ïðè àä³àáàòè÷íîìó
ðîçøèðåíí³. Äîñë³äæåíî ñóì³ø³ Ar—Kr, ÿê³ ì³ñòèëè 0,1, 0,5, 2,5 òà 20% àòîì³â Kr. Òåìïåðàòó-
ðà ãàçîâèõ ñóì³øåé íà âõîä³ ó ñîïëî T0 ñêëàäàëà 100 òà 120 Ê, òèñê P0 çì³íþâàëè â³ä 0,15 äî
2,5 àòì. Â ðåçóëüòàò³ ïðîâåäåíèõ åêñïåðèìåíò³â îòðèìàíî äàí³, ÿê³ ðîçêðèâàþòü êàðòèíó êëà-
ñòåðîóòâîðåííÿ ó ãàçîâèõ ñóì³øàõ Ar—Kr. Âñòàíîâëåíî, ùî ìåõàí³çìè ôîðìóâàííÿ êëàñòåð³â
ñóòòºâî çàëåæàòü â³ä êîíöåíòðàö³¿ äîì³øêîâîãî êðèïòîíó òà òåìïåðàòóðè ãàçîâî¿ ñóì³ø³ íà
âõîä³ ó ñîïëî. Ñïîñòåðåæåíî åâîëþö³þ êëàñòåðîóòâîðåííÿ â³ä ãîìî- äî ãåòåðîãåííîãî. Âïåðøå
âèÿâëåíî ³íòåíñèô³êàö³þ ïðîöåñó ðîñòó êëàñòåð³â ³íåðòíèõ ãàç³â äîì³øêîþ òà âñòàíîâëåíî êîí-
öåíòðàö³éíó çàëåæí³ñòü ïåðåõîäó â³ä ïðîöåñó ôîðìóâàííÿ òâåðäèõ ðîç÷èí³â äî óòâîðåííÿ êëà-
ñòåð³â ëèøå äîì³øêîâîãî êðèïòîíó.

PACS: 61.41.+w, 81.10.Aj

Êëþ÷åâûå ñëîâà: ñìåøàííûå êëàñòåðû, ìåõàíèçìû ðîñòà, ñòðóêòóðà, ãîìîãåííîå è
ãåòåðîãåííîå çàðîäûøåîáðàçîâàíèå, ñâåðõçâóêîâàÿ ñòðóÿ.

Ââåäåíèå

Èçó÷åíèå ïðîöåññîâ îáðàçîâàíèÿ è ðîñòà êëàñòå-
ðîâ ïðåäñòàâëÿåò çíà÷èòåëüíûé èíòåðåñ äëÿ ðåøå-
íèÿ ôóíäàìåíòàëüíûõ ïðîáëåì, ñâÿçàííûõ ñ ãîìî-
è ãåòåðîãåííîé íóêëåàöèåé, ìåõàíèçìàìè ôîðìèðî-
âàíèÿ ñòðóêòóð â ïîñëåäîâàòåëüíîñòè ìàëûå êëàñòå-
ðû — ìàññèâíûå îáðàçöû è êèíåòèêîé ñòðóêòóðíûõ
ïðåâðàùåíèé. Ñïåöèôè÷åñêóþ çíà÷èìîñòü èìåþò

êëàñòåðû èíåðòíûõ ãàçîâ. Èíòåðåñ ê ýòèì îáúåêòàì
îáóñëîâëåí îòíîñèòåëüíî ïðîñòûìè ìåæàòîìíûìè
ñèëàìè âçàèìîäåéñòâèÿ, íîñÿùèìè âàí-äåð-âààëüñî-
âûé õàðàêòåð, ÷òî ïîçâîëÿåò èñïîëüçîâàòü âàí-äåð-
âààëüñîâûå êëàñòåðû äëÿ êðèòè÷åñêîé ïðîâåðêè
òåîðåòè÷åñêèõ ïðåäñòàâëåíèé î ïåðåõîäå îò èçîëè-
ðîâàííûõ àòîìîâ ê ìàêðîñèñòåìå.

Èññëåäîâàíèþ ñòðóêòóðû è ñòðóêòóðíî÷óâñòâè-
òåëüíûõ ñâîéñòâ êëàñòåðîâ ÷èñòûõ èíåðòíûõ ãàçîâ,
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ôîðìèðóþùèõñÿ â ðåçóëüòàòå ãîìîãåííîé íóêëåà-
öèè, ïîñâÿùåíî çíà÷èòåëüíîå êîëè÷åñòâî ðàáîò
(ñì., íàïðèìåð, [1–4]), òîãäà êàê ñìåøàííûå êëà-
ñòåðû ýòèõ âåùåñòâ äî íàñòîÿùåãî âðåìåíè îñòàþòñÿ
ìàëîèçó÷åííûìè. Óêàçàííîå îáñòîÿòåëüñòâî â çíà-
÷èòåëüíîé ìåðå îáóñëîâëåíî ñëîæíîñòüþ ïðèãîòîâ-
ëåíèÿ òàêèõ àãðåãàöèé. Â ëèòåðàòóðå îïèñàíû äâà
ñïîñîáà ïîëó÷åíèÿ ñìåøàííûõ êëàñòåðîâ [5,6]. Â
ïåðâîì èç íèõ êëàñòåðíûé ïó÷îê àòîìîâ ñîðòà À
ïðîõîäèò ÷åðåç îáúåì, çàïîëíåííûé ãàçîì Â, ëèáî
ñòàëêèâàåòñÿ â âàêóóìå ñ ìîëåêóëÿðíûì ïó÷êîì
àòîìîâ ñîðòà Â. Â îáîèõ ñëó÷àÿõ àòîìû (ìîëåêóëû)
Â ñîðáèðóþòñÿ íà ïîâåðõíîñòè êëàñòåðîâ À. Íåäîñ-
òàòêîì îïèñàííîãî ñïîñîáà ÿâëÿåòñÿ òî, ÷òî ñ åãî
ïîìîùüþ íåâîçìîæíî èññëåäîâàòü ãåòåðîàòîìíóþ
íóêëåàöèþ è, êðîìå òîãî, èçìåíÿòü â øèðîêèõ ïðå-
äåëàõ ñîñòàâ èññëåäóåìûõ àãðåãàöèé. Âî âòîðîì
ìåòîäå ôîðìèðîâàíèå ñìåøàííûõ êëàñòåðîâ ïðîèñ-
õîäèò â ãàçîâîé ñìåñè çàäàííîãî ñîñòàâà, àäèàáàòè-
÷åñêè ðàñøèðÿþùåéñÿ â ñâåðõçâóêîâîì ñîïëå ïðè
èñòå÷åíèè åå â âàêóóì. Óêàçàííûé ìåòîä èñïîëüçî-
âàëè, íàïðèìåð, â ýëåêòðîíîãðàôè÷åñêèõ èññëåäî-
âàíèÿõ êëàñòåðîâ Ar—N2 ìàëîãî ðàçìåðà [7], à òàê-
æå â ôîòîýëåêòðîííîé è îïòè÷åñêîé ñïåêòðîñêîïèè
êëàñòåðîâ Ar—Kr [8,9].

Êîãäà ýíåðãèè âçàèìîäåéñòâèÿ àòîìîâ À—À è
Â—Â çàìåòíî îòëè÷àþòñÿ, ôîðìèðîâàíèå ñìåøàí-
íûõ êëàñòåðîâ â ñâåðõçâóêîâûõ ñòðóÿõ ãàçîâûõ ñìå-
ñåé íå ÿâëÿåòñÿ î÷åâèäíûì. Â ýòîì ñëó÷àå êëàñòåð-
íûé ïó÷îê ìîæåò ñîñòîÿòü èç êëàñòåðîâ ÷èñòûõ
êîìïîíåíòîâ. Êðîìå òîãî, äàæå â ñëó÷àå ôîðìèðî-
âàíèÿ ñìåøàííûõ êëàñòåðîâ îñòàåòñÿ íåÿñíûì âîï-
ðîñ – ÿâëÿåòñÿ ëè àãðåãàöèÿ òâåðäûì ðàñòâîðîì èëè
â íåé ïðîèñõîäèò ðàññëîåíèå íà îòäåëüíûå êîìïî-
íåíòû.

Çàäà÷à íàñòîÿùåé ðàáîòû ñîñòîÿëà â èçó÷åíèè
îñîáåííîñòåé ôîðìèðîâàíèÿ êëàñòåðîâ â ãàçîâîé
ñìåñè Ar—Kr, àäèàáàòè÷åñêè ðàñøèðÿþùåéñÿ â âà-
êóóì ÷åðåç ñâåðõçâóêîâîå ñîïëî. Êîíöåíòðàöèÿ
êðèïòîíà â ñìåñè âàðüèðîâàëàñü îò ìàëûõ (0,1% àò.)
äî áîëüøèõ (20% àò.) çíà÷åíèé.

Äëÿ ñìåñåé èíåðòíûõ ãàçîâ ïðîöåññû ôîðìè-
ðîâàíèÿ êëàñòåðîâ è èõ ñòðóêòóðà èññëåäîâàëèñü
ñòðóêòóðíûì (ýëåêòðîíîãðàôè÷åñêèì) ìåòîäîì
âïåðâûå.

Â ýêñïåðèìåíòå ïîëó÷åí ðÿä íîâûõ ðåçóëüòàòîâ,
ðàñêðûâàþùèõ äîñòàòî÷íî íåîáû÷íóþ è ñëîæíóþ
êàðòèíó êëàñòåðîîáðàçîâàíèÿ â ãàçîâîé ñìåñè
Ar—Kr. Êàê îêàçàëîñü, ïðîöåññû ôîðìèðîâàíèÿ è
ðîñòà êëàñòåðîâ ñóùåñòâåííî çàâèñÿò îò êîíöåíòðà-
öèè ïðèìåñíîãî êðèïòîíà è òåìïåðàòóðû ãàçîâîé
ñìåñè íà âõîäå â ñîïëî. Â ðàáîòå ïðîñëåæåíà ýâîëþ-
öèÿ õàðàêòåðà êëàñòåðîîáðàçîâàíèÿ îò ãîìî- äî ãå-
òåðîàòîìíîãî, âïåðâûå âûÿâëåíà èíòåíñèôèêàöèÿ

ïðîöåññà ðîñòà êëàñòåðîâ ïðèìåñüþ è îáíàðóæåíà
êîíöåíòðàöèîííàÿ çàâèñèìîñòü ïåðåõîäà îò ôîðìè-
ðîâàíèÿ òâåðäûõ ðàñòâîðîâ ê îáðàçîâàíèþ êëàñòå-
ðîâ òîëüêî ïðèìåñíîãî êîìïîíåíòà.

Ìåòîäèêà ýêñïåðèìåíòà

Èññëåäîâàíèÿ ïðîâîäèëèñü íà óñòàíîâêå, îñíîâ-
íûìè ýëåìåíòàìè êîòîðîé ÿâëÿëèñü ñòàíäàðòíûé
ýëåêòðîíîãðàô ÝÌÐ-100Ì, ãåíåðàòîð ñâåðõçâóêî-
âîãî êëàñòåðíîãî ïó÷êà è îõëàæäàåìûé æèäêèì âî-
äîðîäîì êðèîãåííûé êîíäåíñàöèîííûé íàñîñ äëÿ
îòêà÷êè ãàçîâîé ñòðóè. Ñâåðõçâóêîâàÿ ãàçîâàÿ
ñòðóÿ ñîçäàâàëàñü ïðè ïîìîùè êîíè÷åñêîãî ñîïëà,
èìåþùåãî êîíôóçîðíóþ è äèôôóçîðíóþ ÷àñòè, ñ
äèàìåòðîì êðèòè÷åñêîãî ñå÷åíèÿ 0,34 ìì è îòíîøå-
íèåì ïëîùàäåé âõîäíîãî ñå÷åíèÿ ê êðèòè÷åñêîìó,
ðàâíûì 36,7. Äåòàëüíîå îïèñàíèå óñòàíîâêè äàíî â
ðàáîòå [10]. Óñòðîéñòâî ãåíåðàòîðà ñâåðõçâóêîâîãî
êëàñòåðíîãî ïó÷êà ïîäðîáíî îïèñàíî â [11].

Ïðè íåèçìåííîé ãåîìåòðèè ñîïëà ðàçìåð êëàñòå-
ðîâ N (÷èñëî àòîìîâ â êëàñòåðå) è ïëîòíîñòü èõ ïî-
òîêà âîçðàñòàþò ñ óâåëè÷åíèåì äàâëåíèÿ P0 è óìåíü-
øåíèåì òåìïåðàòóðû ãàçà T0 íà âõîäå â ñîïëî [12]:

N P T∼ ( )0 0
1� � � �� , (1)

ãäå � �C /CP V — îòíîøåíèå óäåëüíûõ òåïëîåìêî-
ñòåé; ïîêàçàòåëü ñòåïåíè � = 1,5–2,1 ïî ðàçëè÷íûì
ýêñïåðèìåíòàëüíûì äàííûì äëÿ èíåðòíûõ ãàçîâ.
Ñðåäíèé ðàçìåð êëàñòåðîâ N èçìåíÿëñÿ ïóòåì
âàðüèðîâàíèÿ P0 âïëîòü äî 2,5 àòì âêëþ÷èòåëüíî
ïðè äâóõ ôèêñèðîâàííûõ íà÷àëüíûõ òåìïåðàòóðàõ
T0 , ðàâíûõ 100 è 120 Ê. Âûáîð òåìïåðàòóð îïðåäå-
ëÿëñÿ îæèäàåìûìè ýôôåêòàìè, ñâÿçàííûìè ñ âîç-
ìîæíûìè èçìåíåíèÿìè ìåõàíèçìîâ êëàñòåðîîáðà-
çîâàíèÿ.

Ñðåäíèé ëèíåéíûé õàðàêòåðèñòè÷åñêèé ðàçìåð
êðèñòàëëè÷åñêèõ êëàñòåðîâ � (�) îïðåäåëÿëè ñ ïî-
ìîùüþ èçâåñòíîãî ñîîòíîøåíèÿ Ñåëÿêîâà—Øåð-
ðåðà (ÑØ) ïî óøèðåíèþ äèôðàêöèîííûõ ìàêñè-
ìóìîâ ñ ó÷åòîì èõ äîïîëíèòåëüíîãî ðàçìûòèÿ,
îáóñëîâëåííîãî äåôåêòàìè êðèñòàëëè÷åñêîé ðåøåò-
êè. Êàê ïîêàçàëà ñòàòèñòè÷åñêàÿ îáðàáîòêà ðåçóëü-
òàòîâ èçìåðåíèé, îòíîñèòåëüíàÿ ïîãðåøíîñòü îïðå-
äåëåíèÿ � ñîñòàâëÿëà îêîëî ± 10% äëÿ êëàñòåðîâ
ìàëûõ ðàçìåðîâ (� � 60 �) è óìåíüøàëàñü äî
± 5% äëÿ êëàñòåðîâ áîëüøåãî ðàçìåðà. Çàìåòèì, ÷òî
äëÿ êëàñòåðîâ ñôåðè÷åñêîé ôîðìû ñ ÃÖÊ ñòðóêòó-
ðîé ñâÿçü ìåæäó � è ñðåäíèì ÷èñëîì àòîìîâ â êëà-
ñòåðå îïðåäåëÿåòñÿ ðàâåíñòâîì � � �a N/ /( )3 2 1 3,
ãäå a — ïàðàìåòð êðèñòàëëè÷åñêîé ðåøåòêè êëàñòå-
ðà. Äëÿ íàõîæäåíèÿ âåëè÷èíû a èñïîëüçîâàëîñü õî-
ðîøî èçâåñòíîå â ýëåêòðîíîãðàôèè ñîîòíîøåíèå
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d L /Dhkl hkl� 2 � , ãäå h, k, l — èíäåêñû îòðàæàþùèõ
ïëîñêîñòåé, dhkl — ñîîòâåòñòâóþùåå ìåæïëîñ-
êîñòíîå ðàññòîÿíèå (â ñëó÷àå ÃÖÊ ñòðóêòóðû

d a/ h k lhkl � � �2 2 2 ); Dhkl — äèàìåòð ñîîòâåò-

ñòâóþùåãî äèôðàêöèîííîãî êîëüöà; 2L� — ïðèáîð-
íàÿ êîíñòàíòà ýëåêòðîíîãðàôà (L — ðàññòîÿíèå îò
çîíû äèôðàêöèè äî óñòðîéñòâà, ðåãèñòðèðóþùåãî
äèôðàêöèîííóþ êàðòèíó; � — äëèíà ýëåêòðîííîé
âîëíû). Â çàâèñèìîñòè îò ñòåïåíè ðàçìûòèÿ äè-
ôðàêöèîííûõ ìàêñèìóìîâ, îáóñëîâëåííîé ðàçìå-
ðîì êëàñòåðîâ, îòíîñèòåëüíàÿ ïîãðåøíîñòü îïðåäå-
ëåíèÿ a ñîñòàâëÿëà ± (0,1–0,3)%.

Ñ öåëüþ ïîëó÷åíèÿ áîëüøåãî íàáîðà äàííûõ çà
îäèí ýêñïåðèìåíò îñóùåñòâëÿëè ôîòîãðàôè÷åñêóþ
ðåãèñòðàöèþ äèôðàêöèîííûõ êàðòèí. Ïîëó÷åííûå
ýëåêòðîíîãðàììû ñêàíèðîâàëèñü ñ ðàçðåøåíèåì 600
òî÷åê/äþéì è îáðàáàòûâàëèñü íà êîìïüþòåðå. Èç
ïîëó÷åííûõ äèôðàêöèîííûõ êàðòèí ïî ìåòîäèêå,
îïèñàííîé â [13], âû÷èòàëè ôîí, îáóñëîâëåííûé
íåêîãåðåíòíîé è ãàçîâîé ñîñòàâëÿþùèìè ðàññåÿí-
íûõ ýëåêòðîíîâ.

Ïðèãîòîâëåíèå ãàçîâûõ ñìåñåé îñóùåñòâëÿëè íà
àâòîíîìíîé óñòàíîâêå, ãåðìåòè÷íî ñîåäèíÿâøåéñÿ ñ
áàëëîíàìè, íàïîëíåííûìè Ar è Kr c ñóììàðíûì ñî-
äåðæàíèåì ïðèìåñåé íå áîëåå 10–3%. Êîíñòðóêöèÿ
óñòàíîâêè âêëþ÷àëà îòêà÷íîé àãðåãàò ñ êðèîëîâóø-
êàìè, à òàêæå ñèñòåìó îáðàçöîâûõ ìàíîìåòðîâ è
ìàíîâàêóóììåòðîâ. Êîíöåíòðàöèþ ïðèãîòîâëÿåìûõ
ñìåñåé îïðåäåëÿëè ïî ïàðöèàëüíîìó äàâëåíèþ êîì-
ïîíåíòîâ. Íàäåæíîñòü óêàçàííîãî ñïîñîáà îïðåäå-
ëåíèÿ êîíöåíòðàöèè áûëà ïðîâåðåíà õèìè÷åñêèì
àíàëèçîì ñîñòàâà ðÿäà ïðîèçâîëüíî âûáðàííûõ
ñìåñåé.

Ðåçóëüòàòû è èõ îáñóæäåíèå

Êëàñòåðèçàöèÿ ãàçîâûõ ñìåñåé Ar–Kr ïðè ìàëûõ
êîíöåíòðàöèÿõ êðèïòîíà

Ðàññìîòðèì âíà÷àëå ðåçóëüòàòû ýêñïåðèìåíòîâ,
ïðîâîäèâøèõñÿ ïðè êîíöåíòðàöèÿõ êðèïòîíà â ãà-
çîâîé ñìåñè 0,1 è 0,5% àòîìîâ Kr. Ñîãëàñíî íàøèì
íàáëþäåíèÿì, â ýòîì ñëó÷àå, êàê ïðè T0 = 100 Ê, òàê
è ïðè T0 = 120 Ê, èìååò ìåñòî ñõîäñòâî äèôðàêöèîí-
íûõ êàðòèí îò êëàñòåðîâ, ñôîðìèðîâàâøèõñÿ â
ñòðóå ÷èñòîãî àðãîíà è â ñòðóÿõ ãàçîâûõ ñìåñåé.
Ñîâïàäåíèå ïîëîæåíèé è îòíîñèòåëüíûõ èíòåíñèâ-
íîñòåé äèôðàêöèîííûõ ìàêñèìóìîâ ñâèäåòåëüñòâó-
åò îá èäåíòè÷íîñòè àòîìíûõ ñòðóêòóð óêàçàííûõ
îáúåêòîâ.

Îäíàêî ïîëíîå ñîîòâåòñòâèå äèôðàêöèîííûõ
êàðòèí îò êëàñòåðîâ ñìåñåé è ÷èñòîãî àðãîíà íàáëþ-
äàëîñü òîëüêî òîãäà, êîãäà òåìïåðàòóðà ãàçîâîé ñìå-
ñè íà âõîäå â ñîïëî ñîñòàâëÿëà 120 Ê. Â ýòîì ñëó÷àå
ïðè çàäàííîì çíà÷åíèè P0 ñîâïàäàëè íå òîëüêî ïî-
ëîæåíèÿ è èíòåíñèâíîñòè äèôðàêöèîííûõ ïèêîâ,
íî è èõ ïîëóøèðèíû. Ïîñëåäíåå ñâèäåòåëüñòâóåò îá
îäèíàêîâûõ ðàçìåðàõ êëàñòåðîâ ñìåñåé è ÷èñòîãî
àðãîíà. Ýòî íàãëÿäíî èëëþñòðèðóåò ðèñ. 1, íà êîòî-
ðîì ïðåäñòàâëåíà ïîëó÷åííàÿ èç ýêñïåðèìåíòà çàâè-
ñèìîñòü õàðàêòåðèñòè÷åñêîãî ëèíåéíîãî ðàçìåðà
êëàñòåðîâ � îò P0 ïðè 120 Ê. Êàê âèäíî íà ðèñóíêå,
âñå ýêñïåðèìåíòàëüíûå òî÷êè äëÿ ñìåñåé è ÷èñòîãî
Ar õîðîøî óêëàäûâàþòñÿ íà êðèâóþ �[�] �CP0

06, ,
ãäå êîíñòàíòà C = 62 �/àòì0,6. Ïîëó÷åííàÿ ñòåïåí-
íàÿ çàâèñèìîñòü ëèíåéíîãî ðàçìåðà êëàñòåðîâ îò
äàâëåíèÿ ñ ïîêàçàòåëåì 0,6 (ïàðàìåòð � = 1,8, ñì.
ôîðìóëó (1)) õîðîøî ñîãëàñóåòñÿ ñ çàâèñèìîñòüþ,
ïîëó÷åííîé â ýêñïåðèìåíòàëüíîé ðàáîòå [10] äëÿ
÷èñòîãî àðãîíà, à òàêæå ñ òåîðèåé «ñîîòâåòñòâóþ-
ùèõ ñòðóé» Õàãåíû [12], îïèñûâàþùåé êëàñòåðîîá-
ðàçîâàíèå â ñâåðõçâóêîâûõ ñòðóÿõ ÷èñòûõ ãàçîâ.
Çàìåòèì, ÷òî, ïî äàííûì îïòè÷åñêîé è ôîòîýëåê-
òðîííîé ñïåêòðîñêîïèè, êëàñòåðû, ñôîðìèðîâàí-
íûå ïðè T0 	 (200–300) Ê â ãàçîâîé ñìåñè àðãîíà ñ
ìàëîé (âïëîòü äî 0,001 àò.%) êîíöåíòðàöèåé êðèï-
òîíà, ñîäåðæàò íåçíà÷èòåëüíîå êîëè÷åñòâî àòîìîâ
Kr â âèäå êîðà [8,9]*. Ïîýòîìó íå èñêëþ÷åíî, ÷òî
è ïðè T0 = 120 Ê àòîìû (ìîëåêóëû) Kr îáðàçóþò

Ýëåêòðîíîãðàôèÿ äâóõêîìïîíåíòíûõ êëàñòåðîâ Ar—Kr

Ôèçèêà íèçêèõ òåìïåðàòóð, 2006, ò. 32, ¹ 12 1553

* Â óñëîâèÿõ òåðìîäèíàìè÷åñêîãî ðàâíîâåñèÿ òÿæåëûå èíåðòíûå àòîìû ñ áîëüøåé ýíåðãèåé ñâÿçè ñòðåìÿòñÿ
îáðàçîâàòü êîð â öåíòðå ñìåøàííîãî êëàñòåðà [14].
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Ðèñ. 1. Çàâèñèìîñòü õàðàêòåðèñòè÷åñêîãî ëèíåéíîãî ðàç-
ìåðà êëàñòåðîâ ïðè êîíäåíñàöèè ÷èñòîãî Ar è ãàçîâûõ
ñìåñåé ñ 0,1 è 0,5 àò.% Kr îò äàâëåíèÿ íà âõîäå â ñîïëî
P0. Ñïëîøíîé ëèíèåé ïîêàçàíà çàâèñèìîñòü �(P0) ñî-
ãëàñíî òåîðèè «ñîîòâåòñòâóþùèõ ñòðóé» (ñì. òåêñò).



êîð êëàñòåðîâ, êîòîðûé, îäíàêî, íå ÿâëÿåòñÿ ôàêòî-
ðîì, âëèÿþùèì íà êîíå÷íûé ðàçìåð àãðåãàöèé.

Ñ ïîíèæåíèåì òåìïåðàòóðû T0 äî 100 Ê ðàçìåðû
êëàñòåðîâ êàðäèíàëüíî èçìåíÿþòñÿ. Ïðè ôèêñèðî-
âàííîì çíà÷åíèè P0 ïîëóøèðèíà äèôðàêöèîííûõ
ïèêîâ êëàñòåðîâ, ñôîðìèðîâàâøèõñÿ â ãàçîâûõ ñìå-
ñÿõ, ñòàíîâèòñÿ çàìåòíî ìåíüøå ïîëóøèðèíû ñîîò-
âåòñòâóþùèõ ïèêîâ äëÿ ÷èñòîãî àðãîíà. Ðàçëè÷èå â
ïîëóøèðèíàõ ïèêîâ âîçðàñòàåò ñ óâåëè÷åíèåì ñî-
äåðæàíèÿ ïðèìåñè îò 0,1 äî 0,5% àòîìîâ Kr. Ýòîò
ýôôåêò íàãëÿäíî èëëþñòðèðóåò ðèñ. 2, íà êîòîðîì
ïðèâåäåíû ó÷àñòêè äèôðàêòîãðàìì, ñîîòâåòñòâóþ-
ùèå êëàñòåðàì ÷èñòîãî àðãîíà è àãðåãàöèÿì ñ ïðèìå-
ñüþ êðèïòîíà. Âñå òðè äèôðàêöèîííûå êàðòèíû ïî-
ëó÷åíû îò êëàñòåðíûõ ïó÷êîâ, ñôîðìèðîâàâøèõñÿ
ïðè T0 = 100 Ê è P0 = 1,5 àòì. Êàê âèäíî íà äèôðàê-
òîãðàììàõ, ââåäåíèå ïðèìåñè ïðèâîäèò ê óìåíüøå-
íèþ ïîëóøèðèíû ïèêîâ. Ýôôåêò îñîáåííî çàìåòåí
ïðè ðàññìîòðåíèè ïèêà (220), êîòîðûé íå ïåðåêðû-
âàåòñÿ ñ äðóãèìè  äèôðàêöèîííûìè ìàêñèìóìàìè.

Íà ðèñ. 3 ïðåäñòàâëåíû çíà÷åíèÿ õàðàêòåðèñòè-
÷åñêèõ ëèíåéíûõ ðàçìåðîâ êëàñòåðîâ, ðàññ÷èòàí-

íûå ïî ïîëóøèðèíå ïèêîâ, â çàâèñèìîñòè îò äàâëå-
íèÿ P0. Êàê âèäíî èç ãðàôèêîâ, ýêñïåðèìåíòàëüíûå
òî÷êè õîðîøî ñîãëàñóþòñÿ ñ çàâèñèìîñòüþ �[�] =
�C Pi 0

06, , ãäå Ci — êîíñòàíòà, ÷èñëåííîå çíà÷åíèå
êîòîðîé âîçðàñòàåò ñ óâåëè÷åíèåì ñîäåðæàíèÿ
êðèïòîíà â ãàçîâîé ñìåñè îò C1 = 76 �/àòì0,6 äëÿ
÷èñòîãî àðãîíà äî C2 = 96 �/àòì0,6 äëÿ 0,1% è
C3 = 141 �/àòì0,6 äëÿ 0,5% àòîìîâ Kr. Òàêèì îáðà-
çîì, êîíñòàíòà C T∼ ( )� � � � � �1� (ñì. (1)) îêàçûâà-
åòñÿ çàâèñÿùåé íå òîëüêî îò T0, íî è îò êîíöåíòðà-
öèè ïðèìåñè â ãàçîâîé ñìåñè. Íàëè÷èå ïðèìåñè
äåéñòâóåò àíàëîãè÷íî ñíèæåíèþ òåìïåðàòóðû íà
âõîäå â ñîïëî, óâåëè÷èâàÿ ðàçìåð àãðåãàöèé ïðè
îäèíàêîâûõ çíà÷åíèÿõ P0. Âàæíî îòìåòèòü, ÷òî
ýëåêòðîíîãðàôè÷åñêè íå îáíàðóæåíî ñóùåñòâîâà-
íèå êðóïíîãî êðèïòîíîâîãî êîðà èëè îáðàçîâàíèå
Àr—Kr ðàñòâîðà ïðè çíà÷èòåëüíîì èçìåíåíèè ðàç-
ìåðîâ êëàñòåðîâ. Ýòî ñâèäåòåëüñòâóåò î ìàëîñòè
êîðà, êîëè÷åñòâî àòîìîâ â êîòîðîì îòíîñèòåëüíî îá-
ùåãî ÷èñëà ÷àñòèö â êëàñòåðå íå ïðåâûøàåò 1%. Òà-
êàÿ îöåíêà âûòåêàåò èç ÷óâñòâèòåëüíîñòè ýëåêòðî-
íîãðàôè÷åñêîãî ìåòîäà ôàçîâîãî àíàëèçà.

Êàê ñëåäóåò èç ðàññìîòðåíèÿ ðèñ. 3, ëèíåéíûé
ðàçìåð êëàñòåðîâ ïðè íàëè÷èè ïðèìåñè ìîæåò óâå-
ëè÷èòüñÿ ïî÷òè â äâà ðàçà, ò.å. îáúåì àãðåãàöèé âîç-
ðàñòàåò ïî÷òè íà ïîðÿäîê âåëè÷èíû. Òàêèì îáðà-
çîì, ïðè 100 Ê íåáîëüøîå êîëè÷åñòâî ïðèìåñè
ïðèâîäèò ê çíà÷èòåëüíîé èíòåíñèôèêàöèè ïðîöåññà
ðîñòà êëàñòåðà. Ìîæíî óòâåðæäàòü, ÷òî ýòî âåñüìà
íåîáû÷íûé ýôôåêò, ïîñêîëüêó ðàçìåð êëàñòåðà â
ñëó÷àå ãîìîãåííîãî çàðîäûøåîáðàçîâàíèÿ â ñâåðõ-
çâóêîâîé ñòðóå îïðåäåëÿåòñÿ äëÿ äàííîé ãåîìåòðèè
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Ðèñ. 2. Äèôðàêòîãðàììû, ñîîòâåòñòâóþùèå êëàñòåðàì
÷èñòîãî àðãîíà è àãðåãàöèÿì, ñôîðìèðîâàâøèìñÿ â ãà-
çîâûõ ñìåñÿõ ïðè ðàçëè÷íûõ êîíöåíòðàöèÿõ Kr. P0 =
= 1,5 àòì.
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Ðèñ. 3. Çàâèñèìîñòü õàðàêòåðèñòè÷åñêîãî ëèíåéíîãî ðàç-
ìåðà êëàñòåðîâ, ñôîðìèðîâàâøèõñÿ â ãàçîâûõ ñìåñÿõ è
÷èñòîì àðãîíå, îò äàâëåíèÿ P0. Ïóíêòèðîì âûäåëåíà îá-
ëàñòü êëàñòåðîâ, ñîñòîÿùèõ èç íåñêîëüêèõ îáëàñòåé êî-
ãåðåíòíîãî ðàññåÿíèÿ; � — ðàçëè÷èå ìåæäó ýêñïåðèìåí-
òàëüíûìè çíà÷åíèÿìè � è òåîðåòè÷åñêîé çàâèñèìîñòüþ
� = Ci P0

06, .



ñîïëà òîëüêî òåìïåðàòóðîé T0 è äàâëåíèåì P0 (ñì.
(1)). Â íàøåì ýêñïåðèìåíòå T0 è P0 ïîñòîÿííû, íî
ðàçìåð êëàñòåðà ïðè ââåäåíèè ïðèìåñè ñóùåñòâåííî
óâåëè÷èâàåòñÿ.

Ñîïîñòàâëåíèå ïðèâåäåííîãî ðåçóëüòàòà ñ èíäèô-
ôåðåíòíîñòüþ ðàçìåðîâ àãðåãàöèé ê ìàëûì äîáàâêàì
êðèïòîíà ïðè T0 = 120 Ê äàåò îñíîâàíèå ïðåäïîëà-
ãàòü ñóùåñòâåííîå ðàçëè÷èå ìåõàíèçìîâ êëàñòåðèçà-
öèè Ar ïðè 120 è 100 Ê. Ìû ïðîâåëè ñïåöèàëüíûå
ðàñ÷åòû ñ öåëüþ îïðåäåëèòü ðàññòîÿíèå l îò êðèòè-
÷åñêîãî ñå÷åíèÿ ñîïëà äî íà÷àëà êîíäåíñàöèè ãàçîâ.
Â ðàñ÷åòàõ èñïîëüçîâàëè õîðîøî ðàçðàáîòàííóþ
òåîðèþ òå÷åíèÿ ãàçà â ñâåðõçâóêîâûõ ñîïëàõ, èç-
ëîæåííóþ, íàïðèìåð, â ìîíîãðàôèè Ëîéöÿíñêîãî
[15]. Ðàññòîÿíèå l îïðåäåëÿëîñü ïî òî÷êå ïåðåñå÷å-
íèÿ ðàâíîâåñíîé êðèâîé çàâèñèìîñòè íàñûùåííîãî
ïàðà íàä æèäêîé êàïëåé P f T� ( ) ñ êðèâîé çàâèñè-
ìîñòè äàâëåíèÿ îò òåìïåðàòóðû ïðè ðàñøèðåíèè
ãàçà â ñîïëå ~ (~)P f T�

*. Â ðàñ÷åòàõ èñïîëüçîâàíû
óêàçàííûå ðàíåå ðàáî÷èå ïàðàìåòðû ñîïëà.

Íà ðèñ. 4 ïðåäñòàâëåíû çàâèñèìîñòè P0(l) äëÿ
T0 = 120 Ê ïðè êîíäåíñàöèè Ar (êðèâàÿ 1) è Kr ïðè
ñîäåðæàíèè åãî â ñìåñè 0,5% (êðèâàÿ 2) è 0,1%
(êðèâàÿ 3). Êàê âèäíî íà ðèñóíêå, äëÿ âñåé îáëàñòè
äàâëåíèé P0 â ñìåñè äîëæíà ïðîèñõîäèòü ñíà÷àëà
êîíäåíñàöèÿ àðãîíà, à ïîòîì êðèïòîíà. Ìû íå èñ-
êëþ÷àåì âîçìîæíîñòè, ÷òî íà ìèêðîñêîïè÷åñêîì
óðîâíå êîíäåíñàöèÿ Ar ìîæåò ïðîèñõîäèòü íà àãðå-
ãàöèÿõ èç íåñêîëüêèõ àòîìîâ Kr, êîëè÷åñòâî êîòî-
ðûõ â àäèàáàòè÷åñêè ðàñøèðÿþùåéñÿ ñòðóå ìîæåò
áûòü èçáûòî÷íûì. Íåëüçÿ òàêæå èñêëþ÷èòü, ÷òî Kr
ìîæåò êîíäåíñèðîâàòüñÿ íà ðàíåå îáðàçîâàâøóþñÿ
àðãîíîâóþ êàïëþ, ñ ïîñëåäóþùåé åãî äèôôóçèåé â
öåíòð àãðåãàöèè. Íî ëþáîé èç ýòèõ ïðîöåññîâ íå
ïðèâîäèò ê èíòåíñèôèêàöèè ðîñòà êëàñòåðîâ Ar.

Èíàÿ êàðòèíà íàáëþäàåòñÿ ïðè T0 = 100 Ê. Êàê
ïîêàçûâàåò ðàñ÷åò, êîíäåíñàöèÿ Kr ïðè ýòîé òåìïå-
ðàòóðå ìîæåò ïðîèñõîäèòü äî êðèòè÷åñêîãî ñå÷åíèÿ
ñîïëà è, ñëåäîâàòåëüíî, â ñâåðõçâóêîâóþ ñòðóþ
ìîãóò ïîñòóïàòü ñôîðìèðîâàâøèåñÿ íàíî÷àñòèöû
êðèïòîíà. Â ýòîì ñëó÷àå âåñüìà âåðîÿòíà êîíäåíñà-
öèÿ àðãîíà íà òàêèõ çàðîäûøåâûõ öåíòðàõ, ò.å.,
äðóãèìè ñëîâàìè, âîçìîæíà ðåàëèçàöèÿ ãåòåðîãåí-
íîé (áåçáàðüåðíîé [18]) êëàñòåðèçàöèè. Â èòîãå,
êàê ïîêàçûâàþò íàøè ýêñïåðèìåíòû (ñì. ðèñ. 3),
ýòî ïðèâîäèò ê ñóùåñòâåííîé èíòåíñèôèêàöèè ðîñòà
êëàñòåðîâ Ar.

Ïðåäñòàâëåííûå íà ðèñ. 3 çàâèñèìîñòè îáíàðó-
æèâàþò åùå îäíó îñîáåííîñòü. Îíà ñîñòîèò â òîì,

÷òî ïðè P0 > 1,75 àòì ðàçìåð áîëüøèõ êëàñòåðîâ,
îïðåäåëÿâøèéñÿ ïî óøèðåíèþ äèôðàêöèîííûõ ïè-
êîâ, çàìåòíî ìåíüøå çíà÷åíèé, ïðåäñêàçûâàåìûõ
çàâèñèìîñòüþ �[�] �C Pi 0

06, , êîòîðàÿ õîðîøî âû-
ïîëíÿåòñÿ äëÿ êëàñòåðîâ ìàëîãî è ñðåäíåãî ðàçìå-
ðîâ ïðè P0 < 1,75 àòì. Îáëàñòü áîëüøèõ ðàçìåðîâ
âûäåëåíà íà ðèñ. 3 ïóíêòèðíûìè ëèíèÿìè. Íàáëþ-
äàåìûé ýôôåêò ìîæíî îáúÿñíèòü ñëåäóþùèì îáðà-
çîì. Êàê èçâåñòíî, ñîîòíîøåíèå ÑØ ïîçâîëÿåò îï-
ðåäåëÿòü òîëüêî ñðåäíèé ðàçìåð îáëàñòåé
êîãåðåíòíîãî ðàññåÿíèÿ (ÎÊÐ), êîòîðûé ñîâïàäàåò
ñ ðàçìåðîì íàíî÷àñòèöû ëèøü â ñëó÷àå åå ìîíî-
êðèñòàëëè÷íîñòè. Ïîýòîìó îòêëîíåíèå ýêñïåðèìåí-
òàëüíûõ âåëè÷èí � â ìåíüøóþ ñòîðîíó îò çíà÷åíèé,
çàäàâàåìûõ óïîìÿíóòîé çàâèñèìîñòüþ, ñâèäåòåëüñò-
âóåò î ïîëèêðèñòàëëè÷íîñòè êðóïíûõ àãðåãàöèé.
Îòíîøåíèå îæèäàåìîãî îáúåìà êëàñòåðà V 
 (� + �)3

(âåëè÷èíà � óêàçàíà íà ðèñóíêå) ê ïîëó÷åííîìó èç
ýêñïåðèìåíòà �

3 ñîñòàâëÿåò îêîëî 3, ò.å. êðóïíûå
àãðåãàöèè ìîãóò ñîñòîÿòü èç äâóõ–òðåõ ïî ðàçíîìó
îðèåíòèðîâàííûõ ÎÊÐ (êðèñòàëëèòîâ). Äîïîëíè-
òåëüíûì ïîäòâåðæäåíèåì ïîëèêðèñòàëëè÷íîñòè
êðóïíûõ êëàñòåðîâ ñëóæèò ïðèñóòñòâèå íà äèôðàê-
òîãðàììàõ àãðåãàöèé ñ N 
 104–105 àòîìîâ/êëàñòåð
íàðÿäó ñ èíòåíñèâíûìè ÃÖÊ ìàêñèìóìàìè áîëåå
ñëàáûõ ïèêîâ ÃÏÓ ñòðóêòóðû [13].

Ýëåêòðîíîãðàôèÿ äâóõêîìïîíåíòíûõ êëàñòåðîâ Ar—Kr
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* Íà íà÷àëüíîì ýòàïå ôîðìèðîâàíèÿ êëàñòåðîâ àãðåãàöèè íàõîäÿòñÿ â æèäêîîáðàçíîì ñîñòîÿíèè, à çàòåì â ïðîöåññå
îñòûâàíèÿ âíóòðè ñîïëà ïåðåõîäÿò â òâåðäîòåëüíîå ñîñòîÿíèå [16,17].
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Ðèñ. 4. Çàâèñèìîñòü ðàññ÷èòàííûõ çíà÷åíèé ðàññòîÿíèÿ
îò êðèòè÷åñêîãî ñå÷åíèÿ ñîïëà äî íà÷àëà êîíäåíñàöèè
ãàçîâ l îò äàâëåíèé P0 äëÿ ðàçëè÷íûõ êîíöåíòðàöèé
êðèïòîíà. Êðèâàÿ 1 — ÷èñòûé àðãîí; 2 — Kr â ñìåñè
Ar + 0,5% àòîìîâ Kr; 3 — Kr â ñìåñè Ar + 0,1% àòî-
ìîâ Kr; 4 — Kr â ñìåñè Ar + 2,5% àòîìîâ Kr.



Êëàñòåðèçàöèÿ ãàçîâîé ñìåñè Ar–Kr ïðè ñðåäíèõ
êîíöåíòðàöèÿõ êðèïòîíà

Ðàññìîòðèì ðåçóëüòàòû ýêñïåðèìåíòà, ïîçâîëÿþ-
ùèå îïðåäåëèòü ñòðóêòóðó êëàñòåðîâ è ìåõàíèçì èõ
ôîðìèðîâàíèÿ â ãàçîâîé ñìåñè Ar + 2,5% àòîìîâ Kr
ïðè T0 = 120 Ê*. Êàê âèäíî èç ðàñc÷èòàíûõ äëÿ ýòèõ
óñëîâèé çàâèñèìîñòåé l îò P0 (ñì. ðèñ. 4, êðèâàÿ 4),
êðèïòîí äîëæåí êîíäåíñèðîâàòüñÿ íåñêîëüêî ïîçæå
àðãîíà, è êàðòèíà àíàëîãè÷íà òîé, êîòîðàÿ íàáëþ-
äàëàñü ïðè T0 = 120 Ê è ìàëûõ êîíöåíòðàöèÿõ
êðèïòîíà. Èñêëþ÷åíèå ñîñòàâëÿåò îáëàñòü äàâëå-
íèé, ìåíüøèõ P0 = 0,44 àòì. Ïðè ýòèõ äàâëåíèÿõ
êðèïòîí êîíäåíñèðóåòñÿ ðàíüøå àðãîíà è, ñëåäîâà-
òåëüíî, âîçìîæíî ïîñòóïëåíèå àãðåãàöèé ñêîíäåí-
ñèðîâàâøåãîñÿ êðèïòîíà â ñâåðõçâóêîâóþ ñòðóþ àð-
ãîíà, ò.å. ñèòóàöèÿ áëèçêà ê ñëó÷àþ ìàëûõ
êîíöåíòðàöèé Kr ïðè T0 = 100 Ê.

Íà ðèñ. 5 ïðåäñòàâëåíà ýêñïåðèìåíòàëüíàÿ çàâè-
ñèìîñòü õàðàêòåðèñòè÷åñêîãî ëèíåéíîãî ðàçìåðà
êëàñòåðîâ � îò äàâëåíèÿ P0 ïðè T0 = 120 Ê äëÿ ÷èñ-
òîãî àðãîíà è äëÿ ãàçîâîé ñìåñè Ar + 2,5% àòî-
ìîâ Kr. Â îáëàñòè P0 > P0

* 	 0,6 àòì ðàçëè÷èÿ â � íå
íàáëþäàåòñÿ, òîãäà êàê ïðè P0 < P0

* èìååò ìåñòî
òåíäåíöèÿ ïðåâûøåíèÿ çíà÷åíèé � äëÿ ñìåñè íàä âå-
ëè÷èíàìè, õàðàêòåðíûìè äëÿ ÷èñòîãî àðãîíà. Ýòî
íàáëþäåíèå ïîäòâåðæäàåò ïðåäïîëîæåíèå î âîç-
ìîæíîé èíòåíñèôèêàöèè ðîñòà êëàñòåðîâ àãðåãà-
öèÿìè êðèïòîíà â äàííîé îáëàñòè äàâëåíèé.

Â äàëüíåéøåì áûë îïðåäåëåí ïàðàìåòð ðåøåòêè
à ñìåøàííûõ êëàñòåðîâ. Âûïîëíåííûå èçìåðåíèÿ
îäíîçíà÷íî ïîêàçàëè ïðåâûøåíèå ïàðàìåòðà ðåøåò-
êè êëàñòåðîâ ñìåñè íàä çíà÷åíèåì, õàðàêòåðíûì
äëÿ ÷èñòîãî àðãîíà. Ñêàçàííîå íàãëÿäíî èëëþñòðè-
ðóåò ðèñ. 6, íà êîòîðîì ïðåäñòàâëåíû ïîëó÷åííûå
ýêñïåðèìåíòàëüíî ïðè ðàçíûõ P0 çíà÷åíèÿ à êàê
äëÿ êëàñòåðîâ ÷èñòîãî Àr, òàê è äëÿ àãðåãàöèé,
ñôîðìèðîâàííûõ â ãàçîâîé ñìåñè. Èç ðèñóíêà ñëå-
äóåò, ÷òî âî âñåé îáëàñòè ðàññìîòðåííûõ äàâëåíèé
ïàðàìåòð ðåøåòêè ñìåøàííûõ êëàñòåðîâ ïðèìåðíî
íà 2,3% áîëüøå, ÷åì äëÿ ÷èñòîãî Àr. Ýòîò ôàêò ñâè-
äåòåëüñòâóåò îá îáðàçîâàíèè â ãàçîâîé ñìåñè êëàñòå-
ðîâ òâåðäîãî ðàñòâîðà Àr—Kr. Çíàÿ âåëè÷èíû ðå-
øåòî÷íûõ ïàðàìåòðîâ àðãîíà, êðèïòîíà è ñìåñè,
ëåãêî îïðåäåëèòü êîíöåíòðàöèþ Kr â ñìåøàííûõ
êëàñòåðàõ. Ïîñëåäíÿÿ, êàê îêàçàëîñü, ñîñòàâèëà
	 25 àò.%, ÷òî â äåñÿòü ðàç áîëüøå ñîäåðæàíèÿ
êðèïòîíà â ãàçîâîé ñìåñè. Ýôôåêò èçáûòî÷íîé êîí-
öåíòðàöèè êðèïòîíà â êëàñòåðàõ, ïî-âèäèìîìó, ñâÿ-
çàí ñ îñîáåííîñòÿìè ôîðìèðîâàíèÿ àãðåãàöèé â ãà-
çîâîé ñìåñè ïðè äàííûõ óñëîâèÿõ. Äåëî â òîì, ÷òî â
ïðîöåññå êëàñòåðèçàöèè âûäåëÿåòñÿ ñêðûòàÿ òåïëî-
òà êîíäåíñàöèè, â ðåçóëüòàòå ÷åãî èç êëàñòåðà áóäóò
èñïàðÿòüñÿ íàèáîëåå «ãîðÿ÷èå» àòîìû è, â ïåðâóþ
î÷åðåäü, èìåþùèå ìåíüøóþ ýíåðãèþ ìåæàòîìíîé
ñâÿçè, ò.å. àòîìû àðãîíà. Â èòîãå ïðîèñõîäèò îáîãà-
ùåíèå ðàñòóùåãî êëàñòåðà òÿæåëûìè àòîìàìè êðèï-
òîíà.

Îáðàçîâàíèå êëàñòåðîâ òâåðäîãî ðàñòâîðà íå èñ-
êëþ÷àåò ñóùåñòâîâàíèÿ â àãðåãàöèè êðèïòîíîâîãî
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* Äëÿ ñðåäíèõ, à òàêæå âûñîêèõ êîíöåíòðàöèé êðèïòîíà ïðè T0 = 100 Ê ýêñïåðèìåíò íåëüçÿ áûëî ïðîâîäèòü èç-çà
êîíäåíñàöèè êðèïòîíà íà ñîïëå.
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Ðèñ. 5. Ýêñïåðèìåíòàëüíàÿ çàâèñèìîñòü õàðàêòåðèñòè÷å-
ñêîãî ëèíåéíîãî ðàçìåðà êëàñòåðîâ îò äàâëåíèÿ P0 ïðè
T0 = 120 Ê äëÿ ÷èñòîãî Ar è ãàçîâîé ñìåñè Ar + 2,5%
àòîìîâ Kr. Ïðè P0 < P0* íàáëþäàåòñÿ èíòåíñèôèêàöèÿ
ðîñòà êëàñòåðîâ.
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Ðèñ. 6. Ïîëó÷åííûå ïðè ðàçëè÷íûõ äàâëåíèÿõ ýêñïåðè-
ìåíòàëüíûå çíà÷åíèÿ ïàðàìåòðà ðåøåòêè à êëàñòåðîâ
÷èñòîãî Ar è ãàçîâîé ñìåñè Ar + 2,5% àòîìîâ Kr.



êîðà, ïîñêîëüêó, êàê ìû óæå îòìå÷àëè, êðèïòîí ÿâ-
ëÿåòñÿ ïîâåðõíîñòíî ïàññèâíûì ïî îòíîøåíèþ ê àð-
ãîíó. Îäíàêî ñóùåñòâîâàíèå òâåðäîãî ðàñòâîðà óêà-
çûâàåò íà òî, ÷òî ýòîò êîð äîëæåí áûòü íåáîëüøèì ñ
ðàçìûòîé (äèôôóçíîé) ãðàíèöåé. Òàêàÿ ãðàíèöà
ïðåäñòàâëÿåò ñîáîé òâåðäûé ðàñòâîð êðèïòîíà â àð-
ãîíå, êîòîðûé çàíèìàåò á�ëüøóþ ÷àñòü îáúåìà êëà-
ñòåðà. Ðàíåå ñâèäåòåëüñòâà äèôôóçíîé ãðàíèöû â
êëàñòåðàõ Àr—Kr ïðè êîíöåíòðàöèè ïîñëåäíåãî íå-
ñêîëüêî ïðîöåíòîâ áûëè ïîëó÷åíû â ðàáîòàõ [8,9].

Òàêèì îáðàçîì, íåñìîòðÿ íà çàìåòíîå ðàçëè÷èå â
ýíåðãèÿõ ìåæàòîìíîãî âçàèìîäåéñòâèÿ Àr—Àr,
Kr—Kr, ðåçóëüòàòû ïðîâåäåííûõ ýëåêòðîíîãðàôè-
÷åñêèõ èññëåäîâàíèé ïîêàçûâàþò, ÷òî äàæå ïðè
ñðåäíèõ (íåñêîëüêî ïðîöåíòîâ) êîíöåíòðàöèÿõ Kr â
ñâåðõçâóêîâûõ ñòðóÿõ ãàçîâûõ ñìåñåé íå ïðîèñõî-
äèò ðàçäåëüíîé êîíäåíñàöèè àðãîíà è êðèïòîíà, à
îáðàçóþòñÿ ñìåøàííûå êëàñòåðû òâåðäîãî ðàñòâîðà
Àr—Kr.

Êëàñòåðèçàöèÿ ãàçîâîé ñìåñè Ar–Kr ïðè âûñîêèõ
êîíöåíòðàöèÿõ êðèïòîíà

Îáúåêòîì èññëåäîâàíèÿ ÿâëÿëèñü êðèñòàëëè÷å-
ñêèå êëàñòåðû, ñôîðìèðîâàâøèåñÿ ïðè T0 = 120 Ê
â ñâåðõçâóêîâîé ñòðóå ãàçîâîé ñìåñè Àr—Kr ñ
êîíöåíòðàöèåé Kr 20 àò.%. Òèïè÷íàÿ äëÿ ýòîãî
ñëó÷àÿ äèôðàêöèîííàÿ êàðòèíà, ïîëó÷åííàÿ ïðè
P0 = 0,6 àòì, ïðèâåäåíà íà ðèñ. 7. Äëÿ ñðàâíåíèÿ íà
ýòîì æå ðèñóíêå ïðèâåäåíà äåíñèòîãðàììà îò ÷èñòî-
ãî êðèïòîíà. Êàê âèäíî íà ðèñ. 7, äèôðàêöèîííûå
êàðòèíû èäåíòè÷íû êàê ïî âçàèìíîìó ðàñïîëîæå-
íèþ ìàêñèìóìîâ, òàê è ïî èõ îòíîñèòåëüíîé èíòåí-
ñèâíîñòè. Åäèíñòâåííîå îòëè÷èå ñîñòîèò â òîì, ÷òî
ïîëîæåíèÿ äèôðàêöèîííûõ ìàêñèìóìîâ â ñëó÷àå
ñìåñè ñìåùåíû íà 0,4% â ñòîðîíó áîëüøèõ çíà÷åíèé
âåêòîðà äèôðàêöèè s ïî ñðàâíåíèþ ñ ÷èñòûì Kr.

Ïîëó÷åííûé ðåçóëüòàò, à òàêæå îòñóòñòâèå íà
ýëåêòðîíîãðàììàõ ïðèçíàêîâ êðèñòàëëè÷åñêèõ èëè
àìîðôíûõ êëàñòåðîâ Àr, äàþò îñíîâàíèÿ ïîëàãàòü,
÷òî â äàííîì ñëó÷àå êëàñòåðíûé ïó÷îê ñîäåðæèò
òîëüêî àãðåãàöèè Kr.

Íàìè îïðåäåëåíû âåëè÷èíû ïàðàìåòðà ðåøåòêè
êëàñòåðîâ, ñôîðìèðîâàâøèõñÿ â ýòîé ñìåñè è ÷èñ-
òîì Kr. Ðåçóëüòàòû ïðåäñòàâëåíû íà ðèñ. 8. Èçìå-
ðåíèÿ äëÿ ñìåñè âûïîëíåíû â øèðîêîì èíòåðâàëå
ñðåäíèõ ðàçìåðîâ êëàñòåðîâ (â øèðîêîì èíòåðâàëå
çíà÷åíèé P0) è äàëè õîðîøî ñîãëàñóþùèåñÿ ìåæäó
ñîáîé çíà÷åíèÿ a = (5,67(2) ± 0,005) �. Â ñîîòâåòñò-
âèè ñ èçâåñòíîé äëÿ ìàññèâíûõ îáðàçöîâ [19] è äëÿ
îñòðîâêîâûõ ïëåíîê [20] çàâèñèìîñòüþ ðåøåòî÷-
íîãî ïàðàìåòðà Kr îò òåìïåðàòóðû ïîëó÷åííàÿ
âåëè÷èíà ñîîòâåòñòâóåò ïàðàìåòðó êðèïòîíà aKr
ïðè T = 40 Ê. Çíà÷åíèå ïàðàìåòðà ðåøåòêè êëàñòå-
ðîâ, ñôîðìèðîâàâøèõñÿ â ñâåðõçâóêîâîé ñòðóå ÷èñ-

òîãî êðèïòîíà, íà ðèñ. 8 îáîçíà÷åíî ïóíêòèðíîé ëè-
íèåé. Âåëè÷èíà aKr â ýòîì ñëó÷àå ñîñòàâëÿåò
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Ðèñ. 7. Äèôðàêòîãðàììà êëàñòåðîâ, ñôîðìèðîâàâøèõñÿ
â ãàçîâîé ñìåñè Ar + 20% àòîìîâ Kr, ïîëó÷åííàÿ ïðè
P0 = 0,6 àòì. Äëÿ ñðàâíåíèÿ â âåðõíåé ÷àñòè ðèñóíêà
ïðèâåäåíà äèôðàêòîãðàììà îò êëàñòåðîâ ÷èñòîãî Kr.
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Ðèñ. 8. Ðåçóëüòàòû îïðåäåëåíèÿ ïàðàìåòðà ðåøåòêè
êëàñòåðîâ, ñôîðìèðîâàâøèõñÿ â ãàçîâîé ñìåñè
Ar + 20% àòîìîâ Kr, ïðè ðàçëè÷íûõ çíà÷åíèÿõ P0 è ïî-
ñòîÿííîé òåìïåðàòóðå íà âõîäå â ñîïëî T0 = 120 Ê. Çíà-
÷åíèå ïàðàìåòðà ðåøåòêè êëàñòåðîâ ÷èñòîãî êðèïòîíà
îáîçíà÷åíî ïóíêòèðíîé ëèíèåé.



(5,710 ± 0,005) �, ÷òî ñîîòâåòñòâóåò T = 60 Ê. Òàêèì
îáðàçîì, òåìïåðàòóðà êëàñòåðîâ êðèïòîíà, ñôîðìè-
ðîâàâøèõñÿ â ñìåñè, íà 20 Ê íèæå òåìïåðàòóðû àã-
ðåãàöèé â ÷èñòîì êðèïòîíå. Ñíèæåíèå òåìïåðàòóðû
êëàñòåðîâ êðèïòîíà óêàçûâàåò íà ðîëü àðãîíà êàê
íåñóùåãî ãàçà, ñïîñîáñòâóþùåãî èç-çà ëó÷øåé òåï-
ëîïðîâîäíîñòè, ÷åì ó ãàçîîáðàçíîãî êðèïòîíà, áî-
ëåå ãëóáîêîìó îõëàæäåíèþ êëàñòåðîâ. Êîíäåíñàöèè
àðãîíà â ýòîì ñëó÷àå, ïî-âèäèìîìó, ïðåïÿòñòâóåò
ïîâûøåíèå òåìïåðàòóðû ãàçîîáðàçíîãî Ar çà ñ÷åò
âûäåëåíèÿ çíà÷èòåëüíîãî êîëè÷åñòâà òåïëà ïðè êîí-
äåíñàöèè êðèïòîíà.

Ñëåäóåò óïîìÿíóòü âîçìîæíóþ àëüòåðíàòèâíóþ
ïðè÷èíó óìåíüøåíèÿ ïàðàìåòðà ðåøåòêè êëàñòåðîâ,
ñôîðìèðîâàâøèõñÿ â ñìåñè. Çíà÷åíèå aKr = 5,67(2) �
ìîãëî áûòü îáóñëîâëåíî, êàê ïîêàçûâàþò ðàñ÷åòû,
îáðàçîâàíèåì òâåðäîãî ðàñòâîðà Kr + 10% àòî-
ìîâ Ar. Îäíàêî ñóùåñòâóþò êîíòðàðãóìåíòû òàêîé
àëüòåðíàòèâû. Âî-ïåðâûõ, àðãîí ïîâåðõíîñòíî àê-
òèâåí ïî îòíîøåíèþ ê êðèïòîíó, è ýòî çàòðóäíÿåò
åãî äèôôóçèþ èç ãàçîâîé ôàçû â îáúåì àãðåãàöèè.
Âî-âòîðûõ, â ñëó÷àå òâåðäîãî ðàñòâîðà èíòåíñèâíî-
ñòè äèôðàêöèîííûõ ìàêñèìóìîâ äîëæíû çàìåòíî
ñíèçèòüñÿ ïî ñðàâíåíèþ ñ ÷èñòûì êðèïòîíîì èç-çà
óìåíüøåíèÿ àòîìíîãî è òåïëîâîãî ìíîæèòåëåé, âõî-
äÿùèõ â âûðàæåíèå äëÿ èíòåíñèâíîñòè. Îäíàêî ïî-
äîáíûé ýôôåêò â ýêñïåðèìåíòàõ íå íàáëþäàëñÿ.
Ïîýòîìó åäèíñòâåííîé â äàííîì ñëó÷àå ïðè÷èíîé
óìåíüøåíèÿ ïàðàìåòðà ðåøåòêè ñëåäóåò ñ÷èòàòü
ñíèæåíèå òåìïåðàòóðû êëàñòåðîâ íà 20 Ê.

Âûâîäû

Âïåðâûå ïðîâåäåíî ýëåêòðîíîãðàôè÷åñêîå èññëå-
äîâàíèå ñòðóêòóðû è ìåõàíèçìîâ ðîñòà êëàñòåðîâ,
ñôîðìèðîâàâøèõñÿ â àäèàáàòè÷åñêè ðàñøèðÿþ-
ùåéñÿ ñâåðõçâóêîâîé ñòðóå ãàçîâûõ ñìåñåé àð-
ãîí—êðèïòîí. Êîíöåíòðàöèÿ êðèïòîíà â ñìåñÿõ
ñîñòàâëÿëà 0,1, 0,5, 2,5 è 20 àò.%. Èññëåäîâàíèÿ
ïðîâåäåíû ïðè òåìïåðàòóðàõ ãàçîâîé ñìåñè íà âõîäå
â ñîïëî 100 è 120 Ê, äàâëåíèå P0 âàðüèðîâàëè îò
0,15 äî 2,5 àòì.

Â ðàáîòå ïîëó÷åíû ñëåäóþùèå îñíîâíûå ðåçóëü-
òàòû.

1. Â ñëó÷àå ñìåñåé, ñîäåðæàâøèõ 0,1 è 0,5% àòî-
ìîâ êðèïòîíà, è T0 = 100 Ê, êîãäà ñòàíîâèòñÿ
âîçìîæíûì ïîñòóïëåíèå â ñâåðõçâóêîâóþ îáëàñòü
ñîïëà íàíî÷àñòèö ñêîíäåíñèðîâàâøåãîñÿ êðèïòîíà,
ïðîèñõîäèò èíòåíñèôèêàöèÿ ðîñòà êëàñòåðîâ Ar íà
ââåäåííûõ çàðîäûøåâûõ öåíòðàõ. Ýôôåêò óñèëè-
âàåòñÿ ñ óâåëè÷åíèåì ñîäåðæàíèÿ ïðèìåñè. Ïðè
êîíöåíòðàöèè 0,5% àòîìîâ Kr ñðåäíèé ðàçìåð êëà-
ñòåðîâ (â àòîìàõ/êëàñòåð) ïî ñðàâíåíèþ ñ àãðåãà-
öèÿìè, ñôîðìèðîâàâøèìèñÿ â ñòðóÿõ ÷èñòîãî àðãî-
íà, óâåëè÷èâàåòñÿ ïî÷òè â äåñÿòü ðàç. Çàìåòèì, ÷òî

ýôôåêò ãåòåðîãåííîé èíòåíñèôèêàöèè ðîñòà êëàñòå-
ðîâ ìàëûì ñîäåðæàíèåì ïðèìåñè â ñìåñè èíåðòíûõ
ãàçîâ îáíàðóæåí âïåðâûå.

2. Óñòàíîâëåíî, ÷òî êðóïíûå êëàñòåðû àðãîíà,
ðîñò êîòîðûõ èíòåíñèôèöèðîâàí ïðèìåñüþ êðèïòî-
íà, ìîãóò ñîäåðæàòü íåñêîëüêî îáëàñòåé êîãåðåíò-
íîãî ðàññåÿíèÿ, ò.å. ïðåäñòàâëÿþò ñîáîé ïîëèêðè-
ñòàëëè÷åñêèå îáðàçîâàíèÿ. Äëÿ êëàñòåðîâ èíåðòíûõ
ãàçîâ òàêèå àãðåãàöèè ðàíåå íå íàáëþäàëèñü.

3. Ïðè ïîâûøåíèè ñîäåðæàíèÿ êðèïòîíà â ãàçî-
âîé ñìåñè äî 2,5 àò.% îáíàðóæåíî ôîðìèðîâàíèå
ñìåøàíûõ êëàñòåðîâ Ar—Kr c êîíöåíòðàöèåé êðèï-
òîíà 25 àò.%. Ñòîëü çíà÷èòåëüíîå ïðåâûøåíèå ñî-
äåðæàíèÿ êðèïòîíà ïî îòíîøåíèþ ê ãàçîâîé ñìåñè,
ïî-âèäèìîìó, îáóñëîâëåíî ìåõàíèçìîì ôîðìèðîâà-
íèÿ àãðåãàöèé, êîãäà «ãîðÿ÷èé» æèäêèé êëàñòåð Ar
íà ïåðâûõ ýòàïàõ ñâîåãî ðîñòà îáîãàùàåòñÿ àòîìàìè
êðèïòîíà, èìåþùèìè áîëüøóþ ýíåðãèþ ñâÿçè.

4. Âûÿâëåíî, ÷òî ïðè ñîäåðæàíèè â ñìåñè
20% àòîìîâ Kr ïðîèñõîäèò ôîðìèðîâàíèå òîëüêî
êëàñòåðîâ êðèïòîíà. Íåêîíäåíñèðóþùèéñÿ â ýòîì
ñëó÷àå àðãîí èãðàåò ðîëü íåñóùåãî ãàçà, ñïîñîáñò-
âóþùåãî èíòåíñèâíîìó îõëàæäåíèþ êëàñòåðîâ
êðèïòîíà. Êëàñòåðèçàöèè àðãîíà, ïî-âèäèìîìó,
ïðåïÿòñòâóåò çíà÷èòåëüíîå ïîâûøåíèå òåìïåðàòóðû
ãàçîîáðàçíîãî àðãîíà, îáóñëîâëåííîå âûäåëåíèåì
ñêðûòîé òåïëîòû êîíäåíñàöèè êðèïòîíà.
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à òàêæå Þ.Ñ. Äîðîíèíó çà ó÷àñòèå â îáñóæäåíèè
ðåçóëüòàòîâ.
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Electron diffraction study of two-component
clusters Ar–Kr: the feautures of nucleation, growth

mechanisms, and structural states

O.G. Danylchenko, S.I. Kovalenko,
and V.N. Samovarov

The sructure and the growth process of free
clusters formed in adiabatically expanding super-
sonic jets of Ar—Kr gas mixtures are studied by
the electron diffraction technique. The concen-
trations Kr in the gas mixtures were 0.1, 0.5,
2.5, and 20% at. The temperature of the gas
mixtures at the nozzle inlet, T0, was 100 and
120 K while the pressure P0 was varied from
0.15 to 2.5 atm. The experimental data obtained
throw light on the pattern of cluster formation
in Ar—Kr gas mixtures. The mechanisms of clus-
ter formation are found to depend essentially on
Kr concentration and gas mixture temperature at
the nozzle inlet. The evolution of cluster forma-
tion from homo- to heterogeneous behavior is
followed. It was found for the first time that the
process of rare-gas cluster growth was intensified
by impurity and that the solid solution—cluster
formation transition depended only on Kr impu-
rity concentration.

Keywords: mixed clusters, growth mechanisms,
structure, homogeneous and heterogeneous nucle-
ation, supersonic jet.
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