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摘要
:

由光声光谱方法测得的23s u民 与238 u 凡 的 3 , 3 吸收光谱
,

选择出分离铀同位素的最佳

CO 激光谱线
,

对 U F6

与 H C I的化学反应进行了激光催化化学反应实验
,

从而论证了 c RI sl 汰方法

的可行性
。
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s
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所谓 c R Is LA 方法
,

系美国J
.

w
.

E er ken s[
’一 3 ]提出的激光加速化学反应分离同位素方法

(C he m ie a l R e a e tio n Iso to p e
se p e r a tion by L a s e r A e tiv a t ion )的缩写

。

他用 C O 激光为光源
,

利用

u F 6
的 3 。3

光谱实现 了对 235 u 的浓缩〔4 ]
。

其基本 思想为
:
u 凡 分子的

, 3
振动模的三倍频体p

3 , 3
)正好位于 c o 激光 5

.

3拌m 附近强谱线处
,

且此波段有较强的光吸收 同位素效应
。

因此
,

利

‘
中国国家自然科学基金资助

。
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用 5
.

3 拌m 左右的 co 激光可以选择性地优先将235 U凡 分子激光发到 3 , 3 态
,

23 5u F6 (g ) + 人v :

ee
2 35U F6

‘

(3 v 3 )(g )

然后与反应物
,

如 H cl 反应
,

其反应速率设为 K : ,

K
, 23 5

咨J ,
U 凡

.

(3 , 3 )(g ) + H C I(g ) -
二革 U FS (S ) + HF(g ) +

1 ~
, ,

下不七吐气g )
‘

未受激的238 u 凡分子与反应物只发生热化学反应
,

其速率为 K : ,

K
, 2 38

z J 石
U凡 (g ) + H CI (g )

一
U Fs (S ) + H F(g ) + 粤clz (g )

‘

根据 Ai th re ni us 速率方程可推出 K : / K 丁 = ex p(ah
v : )

。

其中
, a
为校正值

,

一般 0 < a < l
。

由

此可见
,

激光可以加速振动受激分子的反应速率
。

经过一定时间的反应后
,

由 U FS
固体产物

中将获得浓缩的
2 3s U

。

实际过程中
,

同时存在着许多其他能量转移过程
,

对受激分子的光化学

反应同位素选择性将产生不同的影响
。

由以上分析可见
,

C R IS LA 方法中的光子仅起催化反应的作用
,

而引起此化学反应所需的

能量则由反应本身释放的能量供给
。

与在分子法 (MO LI S) 和原子法 (A V LI S) 中分子的离解

或原子的电离完全由激光光子能量供给完全不同
。

因此
,

C R IS LA 方法具有以下几个优点
:

(l) 它是目前最经济的铀浓缩方法
。

(2) 生产成本与生产规模基本无关
。

(3) 便于分离低浓铀
。

正是由于这些优点
,

因此除美国和加拿大之外
,

英国
、

日本和德国等国家也对此方法产生较大

兴趣
。

可见这方面的研究具有极高的商业保密性
,

很难获得有价值的详细文献
。

因而我国对

此方法的可行性研究就变得更有意义了
。

经过数年来的大量理论与实验研究
,

我 们测量了 U凡

分子 3 , 3
振动吸收光谱

,

取得了十分重要的光谱和 吸收截

面参数
,

从而找到 了具有较强 同位素选择性的激光波长
。

设计了可控温内腔 式化学反应池
,

实 现了 U 凡 与 H CI 的

CO 激光腔内激活化学反应
,

通过对反应池中固体产物的

质谱分析
,

证实了 C R Is LA 方法的可行性
。

二
、

实 验 装 置

激光激活化学 反应同位素分离装置示意图如附图所

示
。

图中激光器为纵向快速循环流动选频 CW CO 激光

器 [ 5 一 7 1
,

这是一种具有新型结构的选频 CO 激光器
,

调频由

微机控制光栅旋转实现
,

波段为 4
.

8 一 8 拜m
,

强线功率可达

SW
。

激光腔由四根锢钢棒支撑
,

具有良好的结构稳定性
。

激光腔反射镜曲率半径为 R = sm
,

腔光栅为 3 0 0l ine / m m
。

整个激光腔安置在一个防震平台上
。

CO 激光功率与波长分别 由功率计和单色仪监测
,

在

实验过程中对这两个参量进行实时控制
,

以保证其稳定不变
。
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由附图可见
,

化学反应池处于激光腔内
,

这样可以获得较强的激光辐照
,

提高同位素选择

激活化学反应所用激光的效率
。

反应池窗片采用 Ca 几 晶体
,

并与激光方向成布儒斯特角
。

气

态反应物质 U凡 与 H CI 由专门的标准不锈钢配气系统提供
。

另外
,

反应池外壳有一个保温
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套
,

它与一台氟里昂制冷机相连
,

可以实现从室温至 一 20 ℃ 的反应池温度控制
。

三
、

实 验 结 果

1
.

吸收光谱及吸收截面

采用我们研制的温度可调高灵敏度光声光谱系统
,

光声池位于附图中反应池位置
,

测定了

29 8K 与 250 K 温度下238 U凡 与235 u 凡 的 3 , 3 吸收光谱与吸收截面
。

我们发现在 250 K 温度

时
,

个别 co 激光谱线的 u F6 同位素吸收截面比可以相差 10 倍以上【
8〕

。

这为我们选择化学反

应激活激光波长及反应温度提供了可靠依据
。

2
.

化学反应

由于反应池放置在激光腔内
,

因此一方面使激光腔一定程度上加长
,

衍射损失增加
,

另一

方面反应池光通量孔径使激光束通道有一定限制
。

另外
,

为了摸索化学反应规律
,

我们希望

CO 激光器能较长时间地稳定运行
。

因此
,

我们使 CO 激光器工作在慢速流动状态
,

对于选定

的激光波长
,

激光腔外功率约在 1 00 m w 左右
。

设腔反射镜反射率为 100 %
,

光栅输出藕合率

为 5 %
,

则腔内激光功率为腔外功率的近 40 倍
。

当然
,

考虑到衍射及其他吸收损失
,

腔 内功率

大致为腔外功率的 20 一 30 倍左右
。

为减少多种能量转移过程对 3 , 3
激活的235 u 凡 分子的消激活作用

,

反应气体 H CI 同时充

当缓冲气体的角色
,

因此 H CI 的混合分压强应高于 u 凡
。

根据我们前面测得的吸收截面值
,

此反应应控制在分钟量级
。

有文献报导此反应需数小时
。

因此我们首先采用半小时反应时

间
,

反应池温度为 2 73 K
。

反应过程中发现激光功率不断下降
,

在反应池近光栅窗片上出现一

块椭圆形乳白色斑
,

其长轴约 Ic m
,

这是 U F S 固体
。

由于此窗片处在近光腰处
,

故此处光密度

较大
,

因此产物应为光反应结果
。

调节反应池位置
,

使光轴避开窗片上的结晶斑
,

采用 2% K

池温
,

反应时间控制在 3m in 左右
,

重复 9 次
。

观察到窗片上渐渐出现结晶致使激光功率下降

的现象
,

且仍然是近光栅窗片结晶更多
。

3
.

质谱分析

将反应池中的 U凡 结晶送到核工业部北京地质研究院进行质谱分析
,

发现激光作用强的

区域
2 35 U / 238 U 为 0

.

7 3 8 4 %
,

激光 作 用 弱 的区域
23 5 U / 2 38 U 为 0

.

7 2 6 4 %
。

而 供 入反 应 池

的
“35 u / 23 “u 为 0

.

6 9 3 0 %
。

因此
,

实验表明浓缩点与供料点的分离系数
。 ,

在激光作用强的区

域为 0
.

7 3 8 4 / 0
.

6 9 3 0
,

在激光作用弱的区域为 0
.

7 2 6 4 / 0
.

6 9 3 0
。

四
、

讨 论

由理论分析不难得出
,

适当缩短反应时间可以较多的提高浓缩比
,

即浓缩比是随反应时间

增加而减小的
。

因此反应池可设计为流动式的
,

即反应物连续不断地流过反应池
。

为充分利用激光能量
,

反应池可放在腔外
,

采用多次反射长程 吸收的方法
,

并注意提高光

束在池中的占空比
。

改进窗 口结构
,

防止窗片污染
,

采用专门的 U下5
产物收集装置

。

另外
,

合适的反应剂对有效地同位素化学反应分离亦很重要
。

反应剂有多种选择
,

如 :

H CI
,

珑
,

C认
,

Si 凡 等等
。

还可加入适量的惰性缓冲气体
。

除此之外
,

适当的反应温度对分离

效果亦有一定影响
。

若能控制好以上诸因素
,

应能得到更高的浓缩比
。
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