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A small-scale installation with automated 
control based on a compact repetitively 
pulsed CO2 laser has been developed. It is 
used to isolate the 14C carbon isotope during 
development of the reactor graphite purification 
process. The operating principle of the facility 
is based on the selective multiphoton laser 
dissociation method. The precise wavelength 
tuning is ensured by the design of a special 
diffraction grating assembly with automatic 
control. It is shown that the setup functions are 
much broader, and it can be used to separate 
the average-mass isotopes and other chemical 
elements.
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INTRODUCTION
The main decommissioning issue of nuclear facilities 
with carbon-uranium reactor is related to the need 
to select the best handling methods for large vol-
umes of spent graphite that occupies a  special place 
when dealing with the accumulated radioactive waste 
(RW). The main radioactive components of graphite 
rods of nuclear reactors are the long-lived radionu-
clides. These are 14C isotopes and 36Cl chlorine. Due 
to a  low percentage of 14C and its half-life for many 
centuries, there is a  problem of its extraction, condi-
tioning, decontamination, followed by the disposal 
of spent graphite. First of all, this is due to a  large 
amount of radioactive material, estimated at the tens 
of thousands of tons. In terms of radioactive safety 
and environmental protection, the burial of such 
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ВВЕДЕНИЕ
Главная проблема вывода из эксплуатации ядер-
ных установок с  уран-графитовым реактором 
связана с  необходимостью выбора оптимальных 
методов обращения с  большими объемами отра-
ботавшего графита, который занимает особое 
место при работе с  накопленными радиоактив-
ными отходами (РАО). Основные радиоактивные 
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a huge amount of irradiated graphite is possible only 
after a  decrease in the concentration of 14C radionu-
clides by dozens of times. Obtaining pure 14C from 
a mixture of isotopes is performed by their separation. 
There are a number of methods for such separation [1], 
two of which are used more often when working 
with the irradiated graphite (IG), based on the RW 
properties:

•	 placement of non-conditioned IG in the contain-
ers with subsequent disposal;

•	 IG conditioning (burning, inclusion in an inert 
matrix, etc.) with separate removal and subse-
quent disposal/burial of all obtained RW frac-
tions.

First of all, the IG handling issue is related to the 
solution of its cleaning of 14C.

LASER INSTALLATION FOR ISOTOPE 
SEPARATION
Previously, it was experimentally proved [2, 3] that 
in the conditions of obtaining carbon isotopes, due 
to their small difference in masses and, accordingly, 
the isotopic shift in the range, the spectrally selec-
tive method of multiphoton dissociation of molecules 
with high selectivity, is the most efficient one. Later, 
to remove the 14C isotope, the laser installations were 
developed for the separation of carbon isotopes and 
isolation of 13C isotope [4, 5]: Dyatel (Troitsk), Spe-
ktr (Saint-Petersburg) and Uglerod (Kaliningrad). The 
designs of these installations became the prototypes 
for new development of a  IG 14C treatment module 
and obtaining 14С in an enriched form. The tech-
nology used is based on the method of laser multi-
photon selective chemical photodissociation of gas 
obtained by the IG chemical conversion with simulta-
neous purification from other radionuclides. The laser 
method only makes it possible to isolate a specific iso-
tope from a mixture of isotopes with almost the same 
mass  –  ​in this case, 14C. The prototype of the labora-
tory laser installation (LLI) has already been tested.

The basis of the new compact automated instal-
lation is also a  repetitively pulsed CO2 laser with 
the generation spectrum tuning in the wavelength 
range of 9–11 μm. A  general view of the installation 
(in  section) is shown in Fig. 1. In the chemical con-
version unit, IG is processed into the working gas 
(Freon‑22). The laser unit of the module provides for 
the 14C separation from the working gas with a  con-
trolled flow rate and stabilization of the working sub-
stance parameters, power density control with the 
automated wavelength tuning and alignment. The 
isolated 14C can be buried or used for other technical 
purposes.

компоненты графитовых стержней атомных реак-
торов  –  ​долгоживущие радионуклеиды. Это изо-
топы 14С и хлора 36Cl. При невысоком процентном 
содержании и  периодом полураспада во много 
столетий 14С существует проблема его извлечения, 
кондиционирования, дезактивации с  последую-
щим захоронением самого отработанного графита. 
Это связано прежде всего с  большим количеством 
радиоактивного материала, исчисляемого десят-
ками тысяч тонн. С точки зрения радиоактивной 
безопасности и экологии захоронение такой массы 
облученного графита возможно только после сни-
жения концентрации радионуклеида 14С в десятки 
раз. Получение 14С в  чистом виде из смеси изо-
топов осуществляется их разделением. Суще-
ствует целый ряд методов такого разделения [1], из 
них два при работе с  облученным графитом (ОГ) 
используются чаще, исходя из свойств РАО:

•	 упаковка некондиционированного ОГ в  кон-
тейнеры с последующим захоронением;

•	 кондиционирование ОГ (сжигание, включе-
ние в инертную матрицу и т. п.) с раздельным 
удалением и последующей утилизацией / захо-
ронением всех полученных фракций РАО.

Проблема обращения с ОГ связана прежде всего 
с решением задачи его очистки от 14С.

ЛАЗЕРНАЯ УСТАНОВКА  
ДЛЯ РАЗДЕЛЕНИЯ ИЗОТОПОВ
Ранее экспериментально было доказано [2, 3], что 
в  условиях получения изотопов углерода из-за 
их малого различия в  величине масс и,  соответ-
ственно, изотопического сдвига в  спектре, наи-
более эффективен спектрально-селективный метод 
многофотонной диссоциации молекул, обла-
дающий высокой избирательностью. Позже для 
очистки от изотопа 14С были разработаны лазер-
ные установки для разделения изотопов углерода 
и  выделения изотопа 13С  [4,  5]: «Дятел» (г.  Тро-
ицк), «Спектр» (г.  Санкт-Петербург) и  «Углерод» 
(г.  Калининград). Конструкции этих установок 
стали прототипами для новой разработки модуля 
для очистки ОГ от  14С и  получения  14С в  обога-
щенном виде. В  основе используемой техноло-
гии – ​метод лазерной многофотонной селективной 
химической фотодиссоциации газа, получаемого 
при химической конверсии ОГ с  одновременной 
очисткой от других радионуклидов. Только при 
лазерном методе возможно выделение конкрет-
ного изотопа из смеси изотопов с  практически 
одинаковой массой  –  ​в  данном случае  14С. Прото-
тип лабораторной лазерной установки (ЛЛУ) уже 
прошел испытания.
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The laser radiation (1), the resonator of which is 
made by a  diffraction grating (2) and a  spherical 
mirror (7), is focused by a  lens (5) made of KCl salt 
or zinc selenide into the central part of a special cell 
(reactor) (6), into which the gaseous freon‑22 is sup-
plied. The lens focal length is selected in such a way 
that the efficient interaction area between the laser 
radiation and freon is at least 150 mm. Interaction is 
a stepwise photodissociation of freon molecules.

The reactor is located between the laser (1) and 
a  100% mirror (7), thus the intracavity conversion 
is performed. All cavities are located coaxially with 
each other, have vacuum seals at the junctions and 
make a  single closed volume of the laser instal-
lation with the reactor. The interaction area  (10) 
at the lens focus (5) has a  transverse dimension 
(caustic diameter) of about 2 mm and a  length 
of 150–200 mm.

An important feature of the installation is inte-
gration of the separation reactor and the CO2 laser 
cavity into a  whole, when the reactor is located 
inside the laser cavity. This makes it possible to 
implement a  high density of laser radiation in 
a large scope, to use it most efficiently, and thereby 
increase the separation process productivity. The 
installation basis is a  gas-discharge module (1). In 
LLI, the mode using two such modules is possible 
that expands the system functional capabilities.

The parameters of laser radiation are as follows: 
pulse energy 0.2–0.5 J; duration 100–200 ns (initial 
section of a  microsecond pulse); the pulse repeti-
tion frequency is changed within 0–600 Hz; main 
operating frequency 100 Hz; pulse power is several 
megawatts.

Основу новой компактной автоматизиро-
ванной установки составляет также импульсно-
периодический СО2‑лазер с  перестройкой спектра 
генерации в диапазоне длин волн 9–11 мкм. Общий 
вид установки (в  разрезе) приведен на рис.  1. 
В  блоке химической конверсии модуля осущест-
вляется переработка ОГ в  рабочий газ (Фреон‑22). 
Лазерный блок модуля обеспечивает выделение 14С 
из рабочего газа с  регулируемым расходом и  ста-
билизацией параметров рабочего вещества, регу-
лированием плотности мощности с  автоматизи-
рованной настройкой длины волны и юстировкой. 
Выделенный 14С может быть захоронен или исполь-
зован в иных технических задачах.

Излучение лазера (1), резонатор которого образо-
ван дифракционной решеткой (2) и  сферическим 
зеркалом (7), фокусируется линзой (5) из соли KCl 
или селенида цинка в  центральную часть специ-
альной кюветы (реактора) (6), в  которую подается 
газ фреон‑22. Фокусное расстояние линзы выбира-
ется таким образом, чтобы область эффективного 
взаимодействия излучения лазера с фреоном была 
не менее 150  мм. Под взаимодействием пони-
мается ступенчатая фотодиссоциация молекул 
фреона.

Реактор расположен между лазером (1) и глухим 
зеркалом (7), таким образом осуществляется вну-
трирезонаторное преобразование. Все объемы рас-
положены соосно друг с другом, имеют вакуумные 
уплотнения в  местах соединения и  образуют еди-
ный замкнутый объем лазерной установки с  реак-
тором. Зона взаимодействия (10) в фокусе линзы (5) 
имеет поперечный размер (диаметр каустики) 
порядка 2 мм, протяженность 150–200 мм.

Рис. 1. Оптическая схема лазерной установки: 1 – ​газоразрядный модуль; 2 – ​дифракционная решетка; 3 – ​плоское 
зеркало; 4 – ​выходное окно; 5 – ​положительная линза; 6 – ​реактор; 7 – ​сферическое зеркало; 8 – ​патрубки; 9 – ​сильфоны; 
10 – ​зона взаимодействия
Fig. 1. Optical circuit of the laser installation: 1 – ​gas discharge module; 2 – ​diffraction grating; 3 – ​flat mirror; 4 – ​exit gate; 
5 – convergent lens; 6 – ​reactor; 7 – ​spherical mirror; 8 – ​branch pipes; 9 – ​bellows; 10 – ​interaction area
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LLI CAPABILITIES FOR THE SEPARATION 
OF AVERAGE MASS ISOTOPES
During the model calculations, it has turned out that 
application of the developed CO2-LLI demonstrates 
high efficiency for the isotope separation of chemical 
elements with average masses (boron, carbon, sulfur, 
etc.). Isotopes of these chemical elements and their 
molecular compounds have the absorption lines in the 
IR region and are widely used in biology, chemistry, 
and medicine, for example, as the labels. However, 
the common centrifugation methods used for isotope 
separation in the case of obtaining isotopes of average 
masses are difficult due to the small difference in the 
isotope masses of one element and, accordingly, the 
isotopic shift in the spectrum that is difficult to be 
identified.

For many average-mass isotopes, the absorption 
lines located in the IR region coincide with the gen-
eration lines of CO2 laser radiation [6]. In addition, in 
the harmonic oscillator system, the oscillation fre-
quency ω is related to the mass m by the dependence 
ω ~ m−1/2. The reduced mass mred, on which the vibra-
tional energy depends, is considered. The frequency 
difference of two oscillators Δω is proportional to the 
following ratio:

(mred.2)1/2 − (mred.1)1/2 
                                                     

(mred.2 · mred.1)1/2

Therefore, for heavy elements at large values of 
mred, this expression tends to zero. Accordingly, mea-

Важная особенность установки  –  ​объединение 
в  одно целое разделительного реактора и  резо-
натора CO2‑лазера, когда реактор располагается 
внутри лазерного резонатора. Это позволяет реа-
лизовать высокую плотность лазерного излуче-
ния в  большом объеме, наиболее эффективно его 
использовать и  тем самым повысить производи-
тельность процесса разделения. Основу установки 
составляет газоразрядный модуль (1). В  ЛЛУ воз-
можен режим с  использованием двух таких моду-
лей, что расширяет функциональные возможности 
системы.

Параметры лазерного излучения: энергия 
в  импульсе 0,2–0,5  Дж.; длительность 100–200  нс 
(начальный участок микросекундного импульса); 
частота следования импульсов изменяется в преде-
лах 0–600  Гц; основная рабочая частота 100  Гц; 
мощность в импульсе – ​несколько мегаватт.

ВОЗМОЖНОСТИ ЛЛУ ДЛЯ РАЗДЕЛЕНИЯ 
ИЗОТОПОВ СРЕДНИХ МАСС
В  ходе модельных расчетов оказалось, что исполь-
зование разработанной СО2-ЛЛУ проявляет высо-
кую эффективность при разделении изотопов 
химических элементов средних масс (бор, углерод, 
сера и  др.). Изотопы этих химических элементов 
и  их молекулярных соединений обладают лини-
ями поглощения в  ИК-области и  широко исполь-
зуются в  биологии, химии, медицине, напри-
мер, в  качестве меток. Но используемые для 
разделения изотопов распространенные методы 
центрифугирования в  случае 
получения изотопов средних 
масс затруднены из-за малого 
различия в  величине масс изо-
топов одного элемента и,  соот-
ветственно, трудно иденти-
фицируемого изотопического 
сдвига в спектре.

Для многих изотопов средних 
масс линии поглощения, нахо-
дящиеся в  ИК-области, совпа-
дают с  линиями генерации 
излучения СО2‑лазера [6]. Кроме 
того, в  системе гармонического 
осциллятора частота колеба-
ний  ω связана с  массой m зави-
симостью ω ~ m−1/2. Рассматрива-
ется приведенная масса mпр., от 
которой зависит колебательная 
энергия. Разность частот двух 
осцилляторов Δω пропорцио-
нальна отношению

Рис. 2. Схема процесса обогащения углерода по изотопу 14С
Fig. 2. The carbon enrichment process flow by the 14С isotope
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surement of the frequency shift Δω in the emission 
of two isotopes by the well-known spectral methods 
is overridden with difficulties. Moreover, the anhar-
monicity of oscillations have an impact, causing the 
spectrum overlap. For light chemical elements, this 
ratio is large, for example, for the hydrogen isotopes 
of deuterium and tritium, the mass value is of the 
same order with its changes. This means that the 
shift in the radiation frequency is also large enough. 
However, for the separation of such isotopes, the sim-
pler methods of separation by mass (by  deviation in 
a magnetic field) have long been successfully applied. 
The separation of isotopes of average-mass elements 
due to the multifrequency spectrum of a  CO2 laser, 
the high spectral resolution of a  diffraction grating 
with the precised automated control, and the selec-
tive multiphoton dissociation method seems to be 
promising.

Possible regulation in the LLI in a  wide range of 
laser pulse repetition rate (0–600 Hz) and energy from 
the fractions to several joules (in  the case of switch-
ing on the second gas-discharge module No. 1, see 
Fig.  1)  makes the laser isotope separation method 
multi-purpose [3].

(mпр.2)1/2 − (mпр.1)1/2 
                                                     

(mпр.2 · mпр.1)1/2

Поэтому для тяжелых элементов при больших 
значениях mпр. данное выражение стремится 
к  нулю, и,  соответственно, измерение частотного 
сдвига Δω в излучении двух изотопов известными 
спектральными методами представляет большие 
трудности. Влияет также ангармонизм колебаний, 
вызывающий перекрытие спектров. Для легких 
химических элементов это отношение велико, 
например, для изотопов водорода дейтерия и три-
тия значение массы одного порядка с  ее изме-
нением. Значит, достаточно большой и  сдвиг 
частоты излучения, однако для разделения таких 
изотопов давно и успешно применяются более про-
стые методы разделения по массе – ​по отклонению 
в  магнитном поле. Разделение же изотопов эле-
ментов средних масс благодаря многочастотному 
спектру СО2 лазера, высокому спектральному раз-
решению дифракционной решетки с  прецизион-
ным автоматизированным управлением и  мето-
дом селективной многофотонной диссоциации 
представляется перспективным.

Рис. 3. Лабораторная лазерная установка: 1 – ​реактор; 2 – ​блок отчистки от HCl; 3 – ​газоразрядный модуль, 2 шт.; 
4 – ​блок регенерации; 5 – ​тиратронный блок питания разряда, 2 шт.; 6 – ​тиратронный блок питания подсветки; 
7 – ​резонатор оптический; 8 – ​блок отбора продукта; 9 – ​система газообеспечения; 10 – ​система вакуумной откачки; 
11 – ​внешняя система охлаждения; 12 – ​система автоматизированного управления; 13 – ​опорная конструкция; 14 – ​панель 
релейного и силового оборудования
Fig. 3. Laboratory laser installation: 1 – ​reactor; 2 – ​HCl purification unit; 3 – ​gas discharge module, 2 pcs.; 4 – ​regeneration unit; 
5 – ​thyratron discharge power supply unit, 2 pcs.; 6 – ​thyratron backlight power supply; 7 – ​optical cavity; 8 – ​product selection 
unit; 9 – ​gas supply system; 10 – ​vacuum pumping system; 11 – ​external cooling system; 12 – ​automated control system; 13 – ​sup-
port frame; 14 – ​panel of relay and power equipment
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The laser enrichment process is performed by con-
verting freon‑22 into tetrafluoroethylene with a  high 
content of the 14C isotope. The process flow performed 
in the LLI is shown in Fig. 2. It is in many respects 
similar to the carbon enrichment process flow by 
the 13C isotope. The general view of the LLI is shown 
in Fig. 3.

FEATURES OF 14C ISOTOPE MEASUREMENTS
For selective 14C isotope excitation, the short-
wavelength part of the CO2 laser generation spectrum 
is applied. The optimal working excitation lines of the 
spectrum are 9Р(20) – ​9Р(36) from the already low gen-
eration intensity region of the CO2 laser  [3]. A  meth-
odological feature of 14C measurements is a  small 14C 
isotopic shift in relation to 13C and a very low concen-
tration of the target 14C isotope in a mixture of various 
chemical compounds.

The selective excitation of 14C isotope and optimiza-
tion of its production process require the flexible tun-
ing of wavelength in the range of 9–11 μm performed 
using the diffraction grating automated control.

The precise wavelength tuning is ensured by the 
design of a special diffraction grating unit with auto-
matic adjustment and programmable control.

The diffraction grating and deviating mirror at 
a  given angle to each other are rigidly mounted on 

Возможность регулирования в  ЛЛУ в  широких 
пределах частоты следования лазерных импульсов 
(0–600 Гц) и энергии от долей до нескольких джоу-
лей (в  режиме включении второго газоразрядного 
модуля 1  см. рис.  1) превращают метод лазерного 
разделения изотопов в универсальный [3].

Процесс лазерного обогащения осуществля-
ется путем перевода фреона‑22 в  тетрафторэтилен 
с  повышенным содержанием изотопа  14С. Схема 
процесса, осуществляемого в  ЛЛУ, иллюстрирует 
рис.  2. Она во многом схожа со схемой процесса 
обогащения углерода по изотопу  13С. Общий вид 
ЛЛУ представлен на рис. 3.

ОСОБЕННОСТИ ИЗМЕРЕНИЙ ИЗОТОПА 14С
Для селективного возбуждения изотопа 14С исполь-
зуется коротковолновая часть спектра генерации 
СО2 лазера. Оптимальными рабочими линиями 
возбуждения спектра служат линии 9Р(20)  –  ​9Р(36) 
из уже низкой области интенсивности генерации 
СО2‑лазера [3].	Методическая особенность измере-
ний  14С  –  ​малый изотопический сдвиг  14С относи-
тельно  13С и  весьма низкая концентрация целе-
вого изотопа  14С в  смеси различных химических 
соединений.

Для селективного возбуждения изотопа  14С 
и  оптимизации процесса его наработки требу-
ется гибкая перестройка длины 
волны в  диапазоне 9–11  мкм, 
которая осуществляется при 
помощи автоматизированного 
управления дифракционной 
решеткой.

Прецизионная настройка по 
длинам волн обеспечивается 
конструкцией специального 
узла дифракционной решетки 
с  автоматическим регулиро-
ванием и  программируемым 
управлением (рис. 4).

Дифракционная решетка 
и  поворотное зеркало под задан-
ным углом друг к  другу жестко 
крепятся на пластине, которая 
установлена на моторизованной 
платформе, имеющей две оси 
поворота. С  помощью двух при-
водов производится юстировка 
(поворот и  фиксация) плат-
формы по двум осям c разреше-
нием менее 1 угловой секунды. 
Дистанционно юстировка осу-
ществляется с помощью контрол-

Рис. 4. Конструкция узла дифракционной решетки для гибкой спектральной 
настройки
Fig.4. Design of the diffraction grating assembly for flexible spectral tuning
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a plate to be installed on a motorized platform with 
two rotation axes. By using two drives, the platform 
is adjusted (rotated and fixed) along two axes with 
a  resolution of less than 1 arc second. The remote 
adjustment is performed using the controller. The 
installation adjustment of the diffraction unit is 
performed in the range of linear displacements of 
±3 mm with accuracy of ±0.5 mm, angular displace-
ments of ±1.5° with an accuracy of ±1.5′. The angle 
correction between the cavity optical axis and the 
normal to the diffraction grating surface is carried 
out within 26.7°–33.4° that corresponds to the radia-
tion wavelength tuning of 9–11  μm. The operational 
remote adjustment of the diffraction unit around 
the vertical axis provides the angle correction within 
±30′ relative to the pre-set position with an accuracy 
of ±10′′.

Instead of a  diffraction grating with a  reflection 
coefficient of ≤ 70% to the first diffraction order that 
is usually used in a  selective cavity for the radia-
tion output, our circuit uses a  diffraction grating 
that reflects the main radiation (up  to 95%) to the 
first diffraction order. A  small part of the radiation 
(5–7%) that inevitably goes into the zeroth order, is 
extracted from the cavity to diagnose the laser radia-
tion parameters.

CONCLUSION
An automated LLI has been developed for testing the 
reactor graphite clarification process from 14C isotope 
by the selective multiphoton laser dissociation of 
14CHClF2 molecule. The results obtained during the 
physical LLI lunch and natural content of 14C in CHClF2 
have confirmed the numerical simulation results. The 
calculations have shown that the process scalability 
is capable of processing up to 3 kg/h of graphite (con-
versed into freon‑22) with a decrease in the 14C concen-
tration by 2–3 orders of magnitude. The precise wave-
length tuning is ensured by the design of a  special 
diffraction grating unit with automatic adjustment 
and programmable control.
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лера. Установочная юстировка дифракционного 
узла выполняется в  диапазоне линейных переме-
щений ±3  мм с  точностью ±0,5  мм, угловых ±1,5° 
с  точностью ±1,5′. Изменение угла между оптиче-
ской осью резонатора и  нормалью к  поверхности 
дифракционной решетки осуществляется в  пре-
делах 26,7°−33,4°, что соответствует перестройке 
длины волны излучения 9–11 мкм. Оперативная 
дистанционная юстировка дифракционного узла 
вокруг вертикальной оси обеспечивает изменение 
угла в пределах ±30′ относительно предварительно 
установленного положения с точностью ±10′′.

Вместо дифракционной решетки с  коэффици-
ентом отражения ≤70% в  первый порядок дифрак-
ции, который обычно применяется в селективном 
резонаторе для вывода излучения, в  реализован-
ной нами схеме использована дифракционная 
решетка, отражающая основное излучение (до 95%) 
в  первый дифракционный порядок. Малая часть 
излучения (5–7%), неизбежно выходящая в нулевой 
порядок, выводится из резонатора для диагно-
стики параметров лазерного излучения.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Разработана автоматизированная ЛЛУ для отра-
ботки процесса очистки реакторного графита от 
изотопа  14С методом селективной многофотонной 
лазерной диссоциации молекулы  14CHClF2. Резуль-
таты, полученные при физическом пуске ЛЛУ 
и  природном содержании  14С в  CHClF2, подтвер-
дили результаты численного моделирования. Рас-
четы показали, что масштабируемость процесса 
способна обеспечить возможность обработки до 
3  кг/час графита (переработанного во фреон‑22) 
с  уменьшением концентрации  14С на 2–3 порядка. 
Прецизионная настройка по длинам волн обеспе-
чивается конструкцией специального узла диф-
ракционной решетки с  автоматическим регулиро-
ванием и программируемым управлением.
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