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（无中微子双贝塔衰变） 0νββ exp:

(A,Z) → (A,Z + 2) + e− + e−

半衰期：尚未在试验中明确观测到，其半衰期大于1026年量级

无中微子双贝塔衰变实验 (0νββ)

回答中微子物理的下列重要问题：

1） 轻子数是否不守恒

2）中微子的基本性质，即中微子是否为马约拉纳粒子

3）中微子的绝对质量标度

4） ……

该试验能够揭示中微子质量来源的奥秘：

无中微子双贝塔衰变是当前国际上粒子物理与核物理领域研究的重要科学前沿



M·t
kg·yr

FWHM,
keV

BI,
c/kev·kg·yr

BI·FWHM
c/kg·yr

Experiment,
Detector

76Ge 127.2(110.7) 2.6-4.9 5.2×10-4 ~1.8×10-3 ＞1.8×1026 ＜79-180 GERDA,
HPGe

136Xe 290.4(234.1) 66.4 1.8×10-3 0.12 ＞3.5×1025 ＜93-286 EXO-200,
Liquid Xe TPC

130Te 1038.4(288.
8) 7.8 1.5×10-2 0.12 ＞2.2×1025 ＜90-305 CUORE,

LTB TeO2

82Se 9.94 (5.29) 20 3.5×10-3 7×10-2 ＞4.6×1024 ＜263-545 GUPID-0,
LTB ZnSe

100Mo 2.71(1.47) 7.4 4.7×10-3 3.5×10-2 ＞1.8×1024 ＜280-490 CUPID-Mo,
LTB Li2MoO4

116Cd 4.68 (1.22) 170 0.15 25 ＞2.2×1023 ＜1000-
1700

AURORA,CdW
O4 scintillator

 理论上多种核素（如76Ge 、82Se 、 100Mo、136Xe）具备发生0νββ 衰变的可能

 76Ge同位素在能量分辨率等多方面具有独特优势

These data was collected by the Reference: Alexander B. Universe, 2023, 9, 290.

无中微子双贝塔衰变实验 (0νββ)



 锗晶体在生长净化过程中能显著减少内部杂质，纯度>99.9999999999% (12N)

 平均电离能很小，能够获得极好的能量分辨率和极低的能量阈值

 相对易扩展规模便于大型实验

 高纯锗探测器由世界上纯度最高的锗晶体材料制造而成

 吨量级点电极高纯锗探测器阵列能开展无中微子双贝塔衰变等多物理目标实验研究

These figures was collected by the Reference: 《现代物理知识》2018年第2期 

高纯锗探测器



 我国在2021年尚未形成锗同位素的生产能力, 所用锗同位素全部依赖进口，市场

被外国的俄罗斯同位素公司（JSC）、法国新阿海珐公司（Orano）等垄断

Ge-76同位素供应



 20世纪90年代起，海德堡-莫斯科(H-M)合作组使用11 kg含86%丰度76Ge的探

测器开展了超过十年的实验。

 2015年，GERDA实验组使用了35.6 kg的HPGe探测器，76Ge丰度为87%。

 2016年，美国的MAJORANA演示者实验组采用44.1 kg的HPGe探测器，其中

29.7 kg的探测器中76Ge丰度为88.1%，其余为天然丰度。

 LEGEND合作组目前采用200 kg高纯锗探测器，之后采用1 000 kg的。

国际多个实验组均使用了公斤量级的76Ge高丰度的HPGe探测器

Ge-76同位素应用



 2018年，我国CDEX合作组使用了10 kg的76Ge丰度85%以上的富集高纯锗阵列

探测器，同时探测暗物质与0νββ衰变，计划建设100 kg～1 t规模探测器。对锗-

76有批量需求，也希望将生产主动权掌握在国内的材料。

CDEX-1

2009—
2016

CDEX-10 CDEX-300 CDEX-1T CDEX-10T

 CDEX未来规划（ 赵伟, 岳骞, 李金. 中国暗物质实验(CDEX)合作组研

究进展. 科学通报, 2015, 60: 2376–2386）

清华大学

Ge-76同位素应用

2016—
2020

2021—
2027

2028—
2034

2035—
2050



 国际多个实验组拟开展吨量级富集锗衰变实验，有望将无中微子双 β 衰 变 半 

衰 期 下 限 提 升 至 1027 a 以上水平

Ge-76同位素应用



中核集团针对清华大学需求，于2021年5月起核工业理化工程研究院开展锗同位

素分离富集、二氧化锗-76制备的技术攻关研究，2022年在中核沧州燃料公司实

现该材料的国产化生产和供应

中核集团

Ge-76同位素技术攻关及产业化



制备工艺研究
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 锗-76产业链技术链流
程

Ge-76同位素产业链

76GeF4的富集分离 富集76GeO2

化工转化 H2还原反应

区域

熔融

晶体

生长

高纯锗

探测器

锗锭



天然GeF4

（76Ge丰度~7.61%）

分离富集技术

制备工艺研究

 锗-76同位素制备工艺

锗专用机型研制 级联分离技术
76GeF4

（76Ge丰度＞86%）

水解反应中和反应干燥煅烧
76GeO2

（76Ge丰度＞86%）

化学转化技术



 锗-76分离工质

分离工质选择

GeF4室温(25 ℃)下饱和蒸气压为

850 kPa，相对分子质量较大。同

时，天然氟元素仅一种同位素19F，

所以GeF4的质量分布与5种锗同位

素的丰度一一对应。

四氟化锗GeF4是一较理想的离心分

离工质。



分离原理

分离过程示意图

基本原理：通过转子的高速旋转，在转子

内部产生离心力场，质量不同的同位素在

离心力场中的分布不一样，重同位素更靠

近转子侧壁，而轻同位素更靠近转子中心，

这样轻重同位素在转子的径向方向产生分

离效应，我们把它称为径向分离效应，或

一次分离效应。再通过转子内部的轴向环

流使该分离效应放大，产生轴向倍增效应。



 单机结构优化设计研究

分离富集工艺研究

 通过理论模拟计算，设计多种优化方案；

 根据理论及试验结果，最终确定最佳优化机

器方案；

优化后的机器的分

离性能提升4倍



天然锗元素存在五种稳定同位素

组分 分子量
天然丰度

（%）

70GeF4 146 20.84
72GeF4 148 27.54
73GeF4 149 7.73
74GeF4 150 36.28
76GeF4 152 7.61

矩形模型

18

分离工艺研究

 锗同位素分离级联设计



级
联
富
集
方
案

分流比

分离遍数

供料位置

供料流量

分离富集工艺研究

 锗同位素分离级联设计



天然GeF4

（76Ge丰度~7.61%）

制备工艺研究

 锗-76同位素制备工艺

锗专用机型研制 级联分离技术
76GeF4

（76Ge丰度＞86%）

水解反应中和反应干燥煅烧
76GeO2

（76Ge丰度＞86%）

分离富集

化工转化



天然GeF4的富
集

富集GeO2

化工转化

化学转化工艺路线遴选

水解中和法 实现特定化合物转化 分离工质 金属氧化物、单质、金属盐

已有高丰度
原料

客户需求
产品



 水解液质量浓度

 水解时间

 中和原料质量比

 中和反应时间

 烘干时间

 ......

工艺参数研究

确定工艺参数
研究过程

通入不同质量的的四氟化锗-76气体到超纯水中，共配制六批

次四氟化锗-76水解液，其质量浓度范围为8.9%~43.6%，同时与

氨水中和制备二氧化锗-76产品，考察溶液浓度对收率的影响

超纯水的用量不变,逐渐增加76GeF4量，

产品收率先增加到趋于稳定再下降

水解液中76GeF4的最佳质量浓度为
14%~15%

浓度增高 GeO2     不利于后续反应发生



 水解液质量浓度

 水解时间

 中和原料质量比

 中和反应时间

 烘干时间

 ......

工艺参数研究

确定工艺参数 四氟化锗-76气体通入的时间 四氟化锗-76水解反应时间

控制四氟化锗-76气体（约350g）

的通入时间，以二级吸收装置增

重为指标

继续反应一段时间，以水解液的

pH值变化为依据，考察气体水

解反应时间

0.5h，700g/h

1h



 水解液质量浓度

 水解时间

 中和原料质量比

 中和反应时间

 烘干时间

 ......

工艺参数研究

确定工艺参数

p 中和反应四氟化锗-76和氨水的质量比控制为1:（2.7~3.2），

此条件下产品的收率和品质均较为理想

以四氟化锗-76和电子级氨水为原料，按照不同投料量比开展多次试验



 水解液质量浓度

 水解时间

 中和原料质量比

 中和反应时间

 烘干时间

 ......

工艺参数研究

确定工艺参数 监测不同时间中和反应体系的pH值，考察中和反应时间



 水解液质量浓度

 水解时间

 中和原料质量比

 中和反应时间

 烘干时间

 ......

工艺参数研究

确定工艺参数 在后处理后，部分批次产品

外观颜色出现问题，外观颜

色呈棕色，原因为部分铵未

脱出

梯度烘干法



 水解液质量浓度

 水解时间

 中和原料质量比

 中和反应时间

 烘干时间

 ......

工艺参数研究

确定工艺参数

通过本工艺合成的二氧化锗-76产品

晶型为六方晶体，产品纯度≥99.99%

完全符合进一步制备锗-76单晶的需求



产品质量

序

号
项目 指标

Ge042501-

Y

Ge042601-

C

Ge042701-

C

1 纯度，% ≥99.98 ＞99.992 ＞99.990 ＞99.997

2

18项阳离子（Ca、Cd、Co、Cr、

Cu、Mn、Mo、Ni、Sr、In、Ga、

As、Zn、Al、Pb、Mg、Si，Fe），

%

≤0.02 ＜0.0078 ＜0.0097 ＜0.0073

3 烧蚀率，% ≤0.5 0.12 0.16 0.15

4 晶型 六方型 六方型 六方型 六方型

5 是否合格 合格 合格 合格

二氧化锗产品质量均符合客户指标要求（4项），产品质量稳定



产品质量

序

号
特征阳离子 含量 特征阳离子 含量 特征阳离子 含量

1 Ca 7.1ppm Mo
＜

0.1ppm
Zn 7.3ppm

2 Cd 8.9ppm Ni 2.1ppm Al 4.7ppm

3 Co
＜

0.1ppm
Sr 0.1ppm Pb ＜0.1ppm

4 Cr 4.0ppm In
＜

0.1ppm
Mg 2.6ppm

5 Cu 0.4ppm Ga
＜

0.1ppm
Fe 14.6ppm

6 Mn 0.9ppm As 7.7ppm Si ＜0.1ppm

其中，18项特征金属杂质含量均控制在20ppm以下，总含量＜200ppm。



 大幅提升了锗同位素的分离能力，较原型机提升了4倍；

 设计了锗同位素分离方案，提出了轮换精、贫取料多遍分离的方式，

国内首次分离出丰度86%-92%的Ge-76同位素；

 首次采用四氟化锗-76水解中和的工艺路线，将四氟化锗-76转化为

二氧化锗-76，锗同位素产品化学纯度达到99.99%以上，转化率达

95%以上，与国外产品对比性能指标在同一水准。

研究总结
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 2022年在中核核工业理化

工程研究院/公司建成转化

制备200公斤级二氧化锗-

76产品的制备系统

Ge-76产业化

 2022年，在中核沧州建成

一套年分离富集能力100公

斤锗-76的生产系统

部分图片来源于互联网



 2022-2023年累计交付清华大学百公斤级二氧化锗-76

Ge-76产业化



 2022年，中核集团在锗同位素领域的成功研发和批量化生产，彻底解决该关键材料国产化供

应，为后续进一步拓展深地实验研究规模和深度提供坚强保障

 2023年，锗-76相关成果在科技日报头版报道（与清华大学的“双向奔赴”）

相关宣传报道



汇报人：联系电话：周红艳         

13920389677联系

地址：中国·天津

谢谢各位专家！
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