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单光子分离 32SF6在线质谱检测与分离性能

研究
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摘要 自20世纪40年代起，同位素分离方法经历了扩散法和离心法两次技术更新，气体离心法因其体积小、能

耗低等特点取代扩散法，成为最成熟的工业级同位素分离技术并被广泛使用。但受制于被分离物本身的物性，

分离选择性被限制在1~2。本研究以六氟化硫分子（SF6）中的 32SF6作为研究对象，将超声分子束冷却技术与红

外单光子选择性共振激发 32SF6相结合，实现同位素分离，并采用四极杆质谱仪在线检测分离效果。通过改变激

光作用位置，激光功率和进样气压等实验条件，分析其对分离选择性的影响。实验结果表明，通过对实验条件

的优化，分离选择性可达5左右。该研究结果验证了单光子分离SF6同位素的可行性，为激光分离同位素方法在

国内的应用提供了重要的基础数据。
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Abstract  [Background] Isotope separation technology plays a crucial role in basic scientific research, the 

national economy, and national security strategies. The gas centrifugation method for isotope separation has become 

中国科学院2024年度“中央级科学事业单位改善科研条件专项资金”科研装备项目(No.GSZXKYZB2024008)资助

第一作者：龚路迪，男，2000年出生，2022年毕业于南京工程学院，现为硕士研究生，主要研究领域为核技术及应用

通信作者：刘洪涛，E-mail：liuhongtao@sinap.ac.cn；董常武，E-mail：dongchangwu@sinap.ac.cn

收稿日期：2025-12-18，修回日期：2026-02-11

Supported by the Research Equipment Project under the 2024 Special Fund for Improving Research Conditions of Central-Level Scientific Research 

Institutions, Chinese Academy of Sciences (No.GSZXKYZB2024008)

First author: GONG Ludi, male, born in 2000, graduated from Nanjing Institute of Technology in 2022, master student, focusing on nuclear 

technology and applications

Corresponding authors: LIU Hongtao, E-mail: liuhongtao@sinap.ac.cn; DONG Changwu, E-mail: dongchangwu@sinap.ac.cn 

Received date: 2025-12-18, revised date: 2026-02-11



核 技 术  2026, 49: 080502

080502-2

the most mature industrial grade isotope separation technology and is widely used. However, due to the physical 

properties of the separated material, the separation selectivity is limited to 1~2, and existing separation technologies 

face challenges such as high energy consumption, low efficiency or limited applicability. [Purpose] This study aims 

to verify the feasibility of single-photon online separation of SF6 isotopes and to explore the effects of key parameters 

on separation performance. [Methods] Supersonic molecular beam cooling technology was combined with selective 

single-photon infrared laser excitation to achieve online isotope separation in this study, and a quadrupole mass 

spectrometer was used for online monitoring of separation effect. Subsequently, experimental parameters were 

adjusted and optimized by changing the experimental conditions such as laser action position, laser power and 

injection pressure. Thereafter, experiments of single-photon online separation of SF6 isotopes were carried out and the 

impact of experimental conditions on the separation factor was calculated. [Results] The experimental results show 

that under the optimal conditions (laser close to the nozzle, sample gas pressure at 0.4 MPa, and laser power at 

18 W), the separation selectivity exceeds 5. [Conclusions] The results of this study confirm the feasibility of single-

photon separation of SF6 isotopes, providing important foundational data for the application of laser isotope 

separation methods domestically.

Key words Single-photon, Supersonic molecular beam cooling, Mass spectrometer online monitoring, Isotope

基础科学方面，同位素是理解宇宙和物质起源

的关键工具，比如恒星演化和地球化学过程［1］。前

沿科学也离不开特定同位素的研究，比如 3He对凝

聚态物理［2］、14C对考古学的重要性［3］。国民经济层

面，核能、医疗和工业的进步都依赖同位素分离技

术。因此同位素分离作为一项贯穿基础科学前沿、

国民经济和国家安全战略的关键使能技术，一直以

来都备受关注。

目前科学家已发展出多种同位素分离技术。包

括气体扩散法、气体离心法、激光分离法、化学交换

法等［4］。其中气体扩散法是 20世纪 40年代最主流

的 235U浓缩方法［5−6］，但因其低效和高能耗，现已基本

被气体离心法取代。气体离心法在气体扩散法的基

础上单次分离效率有所提升，提高了分离系数［4］。

相对于气体扩散法，浓缩到同样程度所需要的级数

大大减少，是目前世界上最主流的工业级铀浓缩技

术。但是气体离心法主要用来分离中等或重同位

素，对于碳、氮、氧等轻同位素的分离，受制于被分离

物本身的物性，分离系数被限制在1~2之间。

为了进一步提升同位素分离效率，20世纪70年

代 新 一 代 激 光 同 位 素 分 离 法（Laser Isotope 

Separation，LIS）应运而生［7−8］。其主要分为原子蒸气

激光同位素分离法（Atomic Vapor Laser Isotope 

Separation，AVLIS）和分子激光同位素分离法

（Molecular Laser Isotope Separation，MLIS）。

原子蒸气激光同位素分离原理基于同位素原子

在吸收光谱上的细微差异，该方法虽然选择性较高，

但依然存在着成本昂贵、工艺复杂等显著缺陷［7−8］。

MLIS在 20世纪 70年代开始被广泛研究，其理

论依据为不同同位素分子在光子能量吸收特性上的

差异，这为同位素的选择性分离提供了核心

基础［9−10］。

20世纪70年代初，研究者初次完成多光子解离

法分离同位素［11］，随后研究者们逐步建立了评估量

子产率和光产物产率的模型，为多光子解离法分离

同位素的研究提供了重要的理论支持，该模型有助

于优化实验参数，提高分离效果［12］。1995年，研究

者们开始对于多光子解离法分离氧［13］、碳［14］、硼［15］等

同位素开始研究。虽已取得诸多进展，但仍存在明

显局限性：多光子解离属于多步非线性过程，分子需

吸收多个光子才能达到解离能，而实际操作中光子

吸收与能量传递效率有限，且受分子振动弛豫等因

素影响，导致解离效率偏低，需通过延长激光作用时

间或提高激光强度以实现有效解离。

通过对分子光谱学及同位素效应的深入探究，

发现不同同位素分子在吸收光谱与振动能级方面存

在固有差异［16］，为激光选择性激发提供了可行性。

国内外研究者继而对该领域展开了研究，为低能分

子激光法的发展奠定了坚实的理论基础［17−20］。在此

背景下，20世纪 80年代，研究者开始在分子激光同

位素分离法的框架下开展低能分子激光法相关研究

并完成了首次验证工作［21］。该方法通过单光子共振

激发目标同位素分子的特定振动态，抑制其在超声

分子束中通过范德华弱相互作用成簇的过程，进而

实现空间分离。因此与其他分子激光法（如多光子

解离法）相比，其能耗具有明显优势，如UF6振动激

发能≤0.3~0.5 eV。而多光子解离法解离UF6需吸收

40~45个16 μm红外光子（能量3.1~3.5 eV/分子），能

耗较高［22］。在同位素分离实验中，质谱仪是不可或

缺的核心检测设备，其功能贯穿实验全流程，为条件
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优化、实验展开与结果评估提供关键支撑。包括开

展机理验证，借助质谱仪输出的高精度数据，可对同

位素分离相关的理论模型与作用机制进行验证，通

过对比实验数据与理论预期的一致性，判断理论假

设的合理性。实时检测分离过程，实验过程中，质谱

仪能够对不同阶段的样品进行动态检测，实时捕捉

同位素丰度的动态变化规律。精准评估分离效果，

质谱仪可精确测定样品中不同同位素的相对含量，

通过对比分离前后同位素丰度变化，为分离效果的

量化评估提供直接数据依据。

1984年开始，国外就有大量的研究团队使用质

谱仪实时观测红外激光分离同位素的分离效果，并

计算出富集因子和分离选择性［21−24］。通过研究分子

团聚过程以及激光辐射对分离效果的影响，辅助理

解团簇分子在不同条件下的行为和变化规律［25−28］。

国内也有课题组开展了相关理论研究工

作［24−25］，但实验研究却鲜有报道。本研究对红外激

光单光子分离同位素的技术路径进行了实验验证，

通过质谱技术实时检测分离过程的动态变化，验证

了同位素分离理论与机制，并在脉冲进样模式下实

现了四极杆质谱仪的分析应用。实验选用SF6为样

本，超声分子束技术需要实验样本在真空条件下作

绝热膨胀，为后续的单光子分离做准备。SF6契合了

该实验要求。并且该分子作为典型氟化物，具有性

质稳定、无毒且成本低廉的优势，从结构和光谱特性

而言近似于很多氟化物同位素分子。同时SF6振动

的同位素效应较明显，已有大量光谱研究基础［29−32］。

不仅可以作为验证激光冷凝抑制法的理想实验样

本，还可以作为分离其他同位素的前驱研究。

1  实验方法 

1.1　 单光子分离同位素原理　

该分离法原理如图 1所示。将 SF6以较低浓度

与惰性载气Ar混合，这种混合气体在常温高压状态

下，具备较高的内能和碰撞截面，然后使混合气体通

过喷嘴或小孔进入低压腔室，此时发生超声绝热膨

胀效应。根据绝热膨胀原理，气体在膨胀过程中对

外做功，自身内能减少，温度急剧下降，分子流得以

冷却至几十开尔文（K）的低温状态，混合气体可能

从常温（约300 K）迅速降至30 K左右［33］。

当特定波长的激光作用到分子射流时，利用激

光光子能量与同位素分子振动能级的精确匹配实现

对某种同位素分子振动态的共振激发。基于此本实

验中采用了波长为 10.59 μm（波数为 944.2 cm−1）的

连续CO2激光，实现 32SF6的 ν3振动的共振激发。SF6

的 ν3振动是其强红外活性的伸缩振动模式，对应分

子中硫-氟（S-F）键的伸缩运动，吸收波段集中在

880~1 125 cm⁻¹区域［34］。

在低温环境中，分子间的相互作用以范德华力

为主，在喷嘴形成的射流中，分子碰撞频繁发生。目

标同位素分子和载气分子、非目标同位素分子和载

气分子、目标同位素分子和非目标同位素分子之间

都有可能发生碰撞。如图 1所示，尽管 32SF6和
34SF6

会以相同速度与载气Ar原子形成二聚体（Dimer）团

图1　单光子分离同位素物理过程示意图（彩图见网络版）
Fig.1　Schematic diagram of the physical process of single-photon isotope separation (color online)
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簇，但当包含被激光激发的 32SF6（
32SF6

*）时，团簇的

寿命会显著缩短。其原因在于由范德华力形成的团

簇的键能（约 0.01 eV）远低于 32SF6中 ν3振动模的激

发能（约 0.117 eV），由于被激发的 32SF6
*具有更浅的

势阱，与Ar形成二聚体后更容易解离；解离过程中，
32SF6

*的振动激发能量会快速转化为平动反冲能，

使 32SF6以更高速度脱离喷射核心区域，而未被共振

激发的非目标同位素分子与载气分子相遇后更倾向

于保持二聚体状态，保留在射流中心。利用喷嘴后

方的撇取锥（Skimmer），将射流的中心气体（富含未

被激发的 34SF6）与扩散出射流中心的边缘气体（富含

被激发的 32SF6
*）分开，从而实现同位素分子的分离。

当然除了结合生成二聚物，目标同位素分子和载气

分子之间也有可能直接发生弹性碰撞后分开，不产

生分离效果，由于范德华力较弱，分子间通过碰撞难

以形成二聚体或团簇，这种情况发生的概率最大。

也有可能二者跳过形成二聚体再解离的阶段直接发

生振动-平动能量交换（VT Conversion），产生分离效

果，但是通过理论计算，该概率极低［33］；另外，受激

的 32SF6
*与未受激的 34SF6也有可能产生碰撞，由于二

者振动能级非常相近，此时分子间发生振动-振动能

量交换（VV Conversion）的概率远大于振动-平动能

量交换。反应表达式为 32SF6
* +34SF6→32SF6+

34SF6
*。

该现象会导致非目标同位素分子获得振动能量，削

弱激光选择性和分离效果。受激同位素分子与未受

激同位素分子产生碰撞的概率与混合气分子浓度密

切相关，降低含同位素分子浓度可减少其概率。所

以在试验中需要对实验气体高度稀释以降低其

概率［22］。

1.2　 同位素分离效果实时在线检测方法　

在实验研究中，实时在线检测装置主要由进样

系统、电子碰撞（Electron Impact，EI）电离源、四极杆

质量分析器、检测系统和数据处理系统构成，各部分

相互协作实现对样品的分析检测。

质谱仪检测气体是由激光分离后的超声束流通

过撇取锥直接进入质谱仪EI电离源。并产生带正

电荷的母离子及其碎片离子，其中SF6母分子主要产

物为SF5
+碎片离子，再经过四极杆质量分析器进行

离子过滤，对目标离子进行质量选择：四极杆质量分

析器由四根平行的圆柱形电极组成，每对相对电极

上施加由直流（Direct Current，DC）电压与射频

（Radio Frequency，RF）电压叠加形成的驱动电压；

两对电极所加叠加电压在任意时刻极性相反（即，一

对为+（DC+RF），另一对为−（DC+RF）），以此构建四

极电场并对目标离子进行质量选择。基于马修方

程［35］，在电场作用下，离子进入四极杆区域后，会受

到电场力的作用，对于特定质荷比（m/z）的离子，只

有在对应合适的直流和射频电压组合下，才能稳定

地通过四极杆，抵达检测器，而其他质荷比的离子在

四极场中呈不稳定运动，其径向振幅会逐渐增大：部

分离子会偏离中心轨道并与电极表面发生碰撞而损

失；其余离子即使未直接碰撞电极，也会因轨道发散

超出四极杆的有效传输半径（有效电场区域），从而

无法通过四极杆出口并被排除。通过对直流和射频

电压的扫描，可实现对不同质荷比离子的检测；检测

系统采用的是电子倍增器，当离子撞击到检测器时，

会产生电子信号，电子倍增器将这些微弱的信号放

大，转化为可被记录和处理的电信号。在线检测系

统主要是依靠信号强度与离子的数量成正比，即离

子数量越多，对应的信号越强。本实验可通过检测

激光前后离子信号强度的差异观察激光分离效果。

1.3　 分离效果表征方法　

在该技术体系中，为了对实验过程进行实时检

测并对分离效果进行定量验证，需要引入能够表征

同位素选择性的评价指标。其中，分离选择性 α是

红外激光单光子同位素分离实验中用于实时评估激

光分离效果的核心参数，其作用在于量化不同SF6同

位素分子（32SF6和
34SF6）在成簇抑制效果上的差异，

从而直接反映同位素分离效率的高低。α的计算方

式如式（1）所示［36］：

α (i/j ) =
1 − qi

1 − qj
(1)

式中：qi为分离激光作用后第 i种同位素质谱信号强

度与作用前该同位素质谱信号强度的比值，且qi≤1。

分离选择性数值越大，说明 i类同位素分子的成簇被

抑制的程度远高于 j类，同位素分离的选择性越强，

分离效果越明显。

2  实验装置 

实验装置系统如图 2所示，仪器主要分为三个

部分，分别为超声分子束冷却装置，红外分离激光和

实时质谱检测装置（ANYEEP 7700B，单四极杆质

谱仪）。

超声分子束冷却装置，主要由分离腔体、脉冲

阀、撇取锥和真空系统组成。脉冲阀关闭状态下分

离腔真空度为1.43×10−5 Pa，足够高的真空度有利于

分子束作绝热膨胀运动。脉冲阀开启后真空腔室真

空度一般维持在 4.53×10−3 Pa。采用的样品气体为

SF6/Ar混合气（SF6∶Ar摩尔比=0.5∶99.5），脉冲阀内

进样气压控制在 0.2~1.0 MPa。脉冲阀（Parker，

General Valve，Series 9）采用外触发模式，其工作频
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率、脉冲宽度和时间延迟均由时序控制器（Quantum 

Composers 9528）控制。本次实验中，脉冲阀的工作

频率为 10 Hz，脉冲阀的喷嘴（Nozzle）直径约

0.8 mm。为保证分离效率，使分离后位于束流外侧、

易发散的目标同位素分子与残留在束流中心的非目

标同位素分子实现空间分离并被有效截取，需要对

脉冲阀喷射方向及撇取锥位置进行准直与对准。

激光装置方面使用二氧化碳连续激光器，该激

光器产生的谱线为10P（20）谱线，波数为944.2 cm−1，

对应于 32SF6的 ν3振动频率［30］，激光器功率在6~21 W

调节，光斑直径为 2 mm，采用焦距为 1 m的聚焦透

镜进行聚焦。光路根据实验探究目的进行调整。由

于红外光不可见，所以添加He-Ne激光器显示光路，

方便实时调节光路。

实时质谱检测装置由四极杆质谱仪和计算机终

端组成，计算机端通过控制程序实现对四极杆质谱

仪的扫描与数据采集。整个实验流程的时序同步由

脉冲发生器控制，以确保信号触发与采集过程的精

确对应。在本实验中，四极杆质谱仪工作于单离子

检测模式（Selected Ion Monitoring，SIM），驻留时间

设为最大值999 ms，对应约1 Hz的采样频率。离子

源温度为240 ℃。

在真空环境下，尽管不存在外界气体的干扰，但

分子仍具有热运动特性，其相互作用与能量分布使

得分子速度服从麦克斯韦–玻尔兹曼分布，呈近似

高斯形态；由于机械响应存在一定滞后，实际开启时

间通常略长于设定值。受此影响，脉冲阀喷出的分

子束在进入四极杆后形成具有较大时间展宽的分布

包络，其整体通过四极杆质量分析器的时间长于设

定的开启时间（脉冲宽度设定值）。

在脉冲阀进样条件下，进入四极杆的离子束在

时间尺度上为脉冲分布：单个分子束脉冲宽度为几

百微秒，重复频率约10 Hz，占空比较低。另一方面，

四极杆质谱在改变工作点（RF/DC组合）时存在不可

忽略的电压建立与稳定时间，即扫描电压从初始值

变化到设定值并达到稳定传输状态所需的时间，本

文将其定义为“电压稳定时间”ts，通常为1~2 ms。在

质量范围扫描模式下，四极杆需要沿扫描线对不同

m/z依次改变RF/DC参数（通常每个质量点均经历

从起始状态到目标工作点的建立过程），从而在每个

质量点都会引入 ts。由于离子束脉冲到达四极杆的

有效时间窗极窄，且其到达时刻与全扫描过程中某

一m/z的稳定传输窗口难以保持固定相位关系，导

致同一m/z的透过离子数对扫描相位高度敏感，表

现为离子流信号幅度波动明显且重复性较差，因此

不利于开展可靠的定量分析。

为适配脉冲阀进样的时间特性，本工作采用

SIM模式。在该模式下，四极杆的RF/DC电压被设

定为对应目标m/z的固定工作点并保持不变，仅目

标离子满足稳定轨道条件并实现连续传输与检测。

进一步将驻留时间设置为接近 1 s（即 999 ms，为仪

器允许的最大值），可使 ts在一个采样周期内的占比

显著降低，并在时间上覆盖多个分子束脉冲，从而对

脉冲到达相位的敏感性大幅减弱，检测信号趋于其

时间平均值并保持稳定。该设置能够保证目标离子

信号的充分采集，提高信噪比，从而提升在线检测的

准确性与灵敏度。

3  实验结果 

在本实验中，首先将超声分子束冷却装置与在

线质谱检测装置联用，测定三组硫同位素的相对丰

度，以验证装置的测试准确性与运行稳定性。自然

界中硫元素主要存在4种稳定同位素：32S（94.85%）、
33S（0.76%）、34S（4.37%）和 36S（0.02%），其中 36S 丰度

极低，通常可忽略。由于 33S 的丰度较低且信号较

弱，因此在本研究中，分离选择性的计算与分离效果

的分析主要针对 32S和 34S两种同位素进行。测试获

得 S 同位素相对丰度比，以 32SF5
+（m/z=127）计为

100%归一化因子，通过三次实验数据采集得到相

对 32SF5
+（m/z=127）的强度分别为 33SF5

+（m/z=128），

0.85%，0.83%，0.82%；34SF5
+（m/z=129），4.84%，

4.53%，4.54%；而在 S 同位素天然丰度中，相对

于 32S，33S 的相对丰度为 0.80%；34S 的相对丰度为

图2　实验装置示意图    1脉冲阀，2红外分离激光，3锥形撇
取器，4电离源，5四极杆质量分析器，6检测器，7软件处理

端，8脉冲发生器，9脉冲阀电源
Fig.2　Schematic diagram of the experimental device
1.Pulse valve, 2.Laser light source, 3.Cone skimmer, 

4.Ionization source, 5.Quadrupole mass analyzer, 6.Detector, 
7.Software processing end, 8.Pulse generator, 9.Pulse valve 

power supply
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4.52%［37］。

由此可见，本实验测得的同位素丰度与天然丰

度值基本一致，且三组测量结果的重复性良好，表明

测试装置具有较高的测量准确性与运行稳定性。

分离激光开启前后 32SF5
+和 34SF5

+离子信号强度

的变化可作为分离效应的直接表征。然而，多种实

验因素都会对分离效果产生显著影响。本研究进一

步从激光作用位置、气压以及激光功率等方面，系统

分析这些因素对分离效果的影响规律。

3.1　 分离激光作用位置的影响　

q32 和 q34 分别表示分离激光作用后与作用

前 32SF5
+和 34SF5

+信号强度比值，直接反映了激光前后

分子束中同位素含量的变化。激光作用位置（激光

与脉冲阀喷嘴的距离，记为Laser Distance，LD）对 q32

和 q34的影响如图 3所示，具体数据如表 1所示。实

验参数设定为：脉冲阀脉冲宽度（Pulse Width，PW）为

300 μs、进样气压（Gas Pressure，GP）为 0.36 MPa、激

光功率（Power，P）为18 W。不同距离时的α通过式

（1）计算得出。

由实验测量结果可知，q32的值随激光与喷嘴距

离的增加呈现显著上升趋势：当激光贴近喷嘴口（LD

=0 cm）时，q32值最低，为61.5%，信号受到大幅抑制；

随着 LD逐渐增大，该比值逐步升高，直至 LD≥1 cm

（冷凝充分发展且稳定的区域）时趋近于1。其作用

机制如下：本实验采用的 10P（20）激光线（波长

944.2 cm−1）可共振激发 32SF6分子的 ν3振动，当激光

靠近喷嘴口时，32SF6分子被选择性激发，其成簇过程

受到抑制；在与载气Ar的碰撞解离过程中，被激发

的 32SF6会由分子束的中心区向分子束外沿运动，导

致经过撇取锥后留存于中心区的 32SF6分子数量减

少，最终表现为 q32值下降。随着激光远离喷嘴口，

气体冷凝过程启动，形成的粒子吸收光谱偏离激光

共振范围，激光对 32SF6分子的作用由“抑制成核”转

变为“团簇解离”；此时（32SF6）2二聚体几乎不吸收

10P（20）激光线的红外辐射，32SF6的簇化不再被强烈

抑制，激光作用从激发单体、阻止团簇形成转变为共

振加热解离已形成的团簇，因此q32的值趋近于1。

由图3和表1可见，q34值变化相对较小。因为分

离激光的频率无法共振激发 34SF6分子，所以 34SF6分

子的激发和成簇过程受激光影响较小。在整个激光

远离喷嘴口的过程中，34SF6分子的簇化能正常进行，

因此质谱仪检测到 34SF5
+的离子强度相对稳定，q34值

在 90.3%~94.0%。但 34SF5
+的离子强度在激光距离

喷嘴较近的条件下有所下降，其原因在于受激 32SF6

与未受激 34SF6发生碰撞并产生振动-振动能量交换

（反应式：32SF6
*+34SF6→32SF6+

34SF6
*），导致 34SF6获得

振动能量；而当激光与喷嘴距离足够大（LD≥1 cm，进

入冷凝稳定区域）时，34SF5
+的离子强度有所恢复，这

是因为该区域内分子团簇结构稳定，激光对团簇的

影响显著降低。

综上，激光作用位置对同位素分离效果具有显

著影响：当激光贴近喷嘴口（LD=0 cm）时，分离效果

最优（α=4.86）；随着激光与喷嘴距离的增加，α持续

降低，部分工况下（如 LD1.2 cm）α降至 0.06，甚至低

于1，表明已不具备分离效果。

3.2　 脉冲阀进样气压的影响　

脉冲阀进样气压（GP）对 q32和 q34的影响如图 4

图3　激光作用距离对q32和q34影响趋势图
（彩图见网络版）

Fig.3　Influence trend chart of laser distance on q32 and q34

(color online)

表1 不同距离激光作用前后信号值变化比例
Table 1　Changes in signal values before and after the laser at different distances

激光与脉冲阀喷嘴距离 Laser Distance (LD) / cm

0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

1.2

q32 / %

61.5

66.0

73.1

83.3

85.8

90.6

99.6

q34 / %

92.1

92.0

91.2

90.5

90.3

92.4

94.0

α

4.86

4.28

3.05

1.77

1.46

1.24

0.06
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所示，具体数据如表 2所示。实验参数设定为：P=

18 W、LD=0 cm；需明确的是，实验中不同进样气压

对应不同PW（0.2 MPa对应PW=450 μs、0.4 MPa对应

PW=400 μs、0.6 MPa对应PW=300 μs、0.8 MPa对应PW

=250 μs、1.0 MPa对应PW=200 μs），此处PW为适配不

同气压的匹配参数，并非独立影响变量，实验中当气

压保持一致，脉冲阀开启时间改变时，q32和 q34无明

显区别，离子信号及分离效果的核心影响因素为进

样气压。

由实验结果可知，q32值随进样气压的升高呈整

体上升趋势：气压从 0.2 MPa增至 1.0 MPa时，该比

值从 61.4% 逐步升至 70.6%，表明 32SF6的抑制效率

随气压升高而降低。其作用机制为：气压升高使气

体分子碰撞频率显著增加，喷出后受激 32SF6与未受

激 34SF6振动-振动能量交换发生概率提升，激光选择

性被削弱；同时，气压过高使气流在离开内部狭窄通

道进入倒锥型喷口时完成加速膨胀并经焦耳-汤姆

逊效应提前冷却至过饱和状态，让团簇在流出喷口

前就完成初始生长［38］。使得激光无法在最佳时机

对 32SF6分子进行选择性激发，从而导致q32值上升。

与q32相反，q34的值随进样气压的升高呈整体下

降趋势，变化范围为 87.4%~92.7%。这是因为团簇

成核与生长区域前移后，激光对已形成团簇的加热

解离概率增加，该过程会直接导致q34值下降；同时，

分子碰撞频率的增加提升了受激 32SF6与未受激 34SF6

发生振动-振动能量交换的发生概率，34SF6间接获得

振动能量，选择性降低。

综上，进样气压对同位素分离效果具有显著影

响：α随气压升高呈先升后降的趋势，当气压为

0.4 MPa时，分离效果最优（α=5.31）；此后随气压继

续升高，α持续下降，1.0 MPa时降至 2.33，表明分离

效果逐渐弱化。

3.3　 激光功率的影响　

激光功率（P）对 q32和 q34的影响如图 5所示，具

体数据如表3所示。实验参数设定为：PW=300 μs、GP

=0.4 MPa、LD=0 cm；不同激光功率下的α通过式（1）

计算得出。

实验结果显示，q32的值随激光功率的提升呈显

著下降趋势：功率从6 W增至21 W时，该值从89.4%

降至 61.4%，信号抑制效果逐步增强。其作用机制

为：激光功率的提升直接增加了光子密度，显著提高

了靠近喷嘴处 32SF6分子被激光选择性振动激发的概

率；受激后的 32SF6与氩原子的簇化过程被有效抑制，

q32值随功率增加持续下降。

图4　气压变化对于q32和q34影响趋势图（彩图见网络版）
Fig.4　Influence trend chart of gas pressure changes on q32 and 

q34(color online)

表2 不同气压激光前后信号值变化比例
Table 2　Ratio of signal value changes before and after the 

laser at different air pressures

进样气压

Gas Pressure (GP) / MPa

0.2

0.4

0.6

0.8

1

q32 / %

61.4

61.1

64.6

67.0

70.6

q34 / %

92.2

92.7

90.7

89.4

87.4

α

4.96

5.31

3.81

3.11

2.33

图5　激光功率变化对于q32和q34 影响趋势图
（彩图见网络版）

Fig.5　Influence trend chart of laser power change on q32 and 
q34 (color online)

表3 不同激光功率前后信号值变化比例
Table 3　Ratio of signal value changes before and after 

different laser powers

激光功率 Power (P) / W

6

9

12

15

18

21

q32 / %

89.4

78.4

72.7

69.0

61.6

61.4

q34 / %

93.4

93.3

92.4

92.3

92.0

91.0

α

1.61

3.21

3.59

4.03

4.80

4.26
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相较于q32，q34的值随激光功率提升仅呈现小幅

下降，变化范围为 91.0%~93.4%。这是因为高功率

下激发态 32SF6的浓度升高，与未受激 34SF6分子的碰

撞概率增加，导致受激 32SF6与未受激 34SF的振动-振

动能量交换发生概率增大；该能量交换使 34SF6间接

获得振动能量，其簇化过程受到一定抑制，进而导致

q34的值小幅下降。而低功率时，激发态 32SF6浓度较

低，振动-振动能量交换概率小，34SF6的簇化抑制程

度弱，因此q34的下降幅度不明显。

综上，激光功率对同位素分离效果具有显著影

响：α随功率升高呈先增后减的趋势，当功率为18 W

时，分离效果最优（α=4.80）；功率低于 18 W时，α随

功率提升而增大，信号抑制与分离效果逐步优化；功

率超过 18 W后，32SF6抑制效果饱和，而过高功率会

因振动-振动能量交换概率增加导致选择性降低，分

离效果弱化。

4  结语 

本文开展了单光子红外激光法同位素分离与质

谱在线检测实验，验证了激光分离同位素方法的可

行性。通过超声分子束冷却装置与实时质谱检测装

置对硫同位素丰度进行测定，验证了本实验装置的

可靠性和稳定性，并结合二氧化碳连续激光器产生

对应于 32SF6的 ν3振动频率的波数为 944.2 cm−1的激

光，实现基于激光分离方法的硫同位素分离；实验表

明，在实验条件的不断优化下，32SF6的 α值可达 5

左右。

除了验证激光分离方法和实验装置的可靠性之

外，本文进一步探究了激光作用位置、进样气压，以

及激光功率对同位素分离效果的影响。实验结果表

明，首先是激光作用位置对分离效果影响显著，贴近

喷嘴时效果最优，随作用位置与喷嘴距离增加，激光

作用机制从“抑制成核”逐步转变为“团簇解离”，α

持续降低，部分工况下低于 1；其次，进样气压也会

影响分离效果，气压过高，分离效果逐渐变差，较低

气压条件则可有效提升分离效率；最后，激光功率的

降低也会导致团簇抑制效果明显下降，但受振动 - 

振动能量交换概率降低的影响，α呈现一定程度

提升。
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