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天然犘狋和犃犾对比材料中 ７犅犲衰变率差别的测量

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摘　要：将ＨＩ１３北京串列加速器次级束流线产生的放射性核素
７Ｂｅ分别注入到天然Ｐｔ和Ａｌ中，

利用两个高纯锗探测器同时测量 ７Ｂｅ经由７Ｌｉ第一激发态衰变后跃迁到基态产生的４７８ｋｅＶγ射线

产额随时间的变化，结果在实验误差范围内（＜０．１４％）没有发现
７Ｂｅ衰变率在Ｐｔ与Ａｌ中有明显差

别，讨论了这两种材料的电子亲和势及有效电子密度与ＥＣ衰变率的关系。
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１　引言

放射性核素的衰变率特别是发生轨道电子俘获

（ＥＣ）的衰变率与核外电子密度密切相关，改变核

外的物理、化学环境就可能改变核外电子密度，从

而影响这些核素的衰变率［１—４］。精确测量这些核素

的衰变率以及研究它们在不同核外环境中衰变率的

变化在许多领域，例如核物理、凝聚态物理、核天

体物理、地球化学、地质年代学、核废物处理等有

着重要的应用。近年来，由于受太阳中微子丢失问

题、地质断代问题及衰变率变化势垒应用等研究热

点的刺激，加上探测手段和测量技术的不断进步，

该研究课题再次受到关注［５—１６］。７Ｂｅ是最轻的ＥＣ

衰变核素，电子壳层结构简单，其半衰期约为５３．３

ｄ，长短比较适中，７Ｂｅ的衰变过程约有分支比１０％

经由７Ｌｉ的第一激发态跃迁到基态，伴随产生约４７８

ｋｅＶ的γ射线，可以通过探测这一特征射线来研究

其衰变率的变化。基于以上原因，７Ｂｅ成为研究核

ＥＣ衰变率变化的最佳候选者。Ｈｕｈ
［５］报道了不同

化合态 ７Ｂｅ衰变率的变化，随后Ｌｉｕ等
［６］的实验结

果证明，在不同压强下，７Ｂｅ衰变率变化达到１．５％。

Ｒａｙ等
［７］做了注入在不同材料中 ７Ｂｅ衰变率变化的

实验，测量到了０．７％的差别（在Ａｕ和Ａｌ２Ｏ３中），

他们还将凝聚态物理中常用的 ＴＢＬＭＴＯ方法引

入这一交叉问题，对其实验结果给出了较好的解

释［７，８，１３］。刘志毅等［１１］测量了 ７Ｂｅ注入到对比样品

Ａｕ和Ｂｅ中的电子俘获衰变率的相对变化，在误差

范围内没有看到差别，说明 ７Ｂｅ在不同材料中的衰

变率不仅与材料的电子亲和势有关，还受到材料晶

格结构的影响。周书华等［１５］测量到 ７Ｂｅ在Ｐｄ中的

电子俘获衰变率比Ａｕ中高出０．８％，提出金属材

料中的准自由电子有效密度也可能是影响 ７Ｂｅ衰变

的一个重要因素。Ｗａｎｇ等
［１６］测量了低温下 ７Ｂｅ在

金属Ｐｄ和Ｉｎ等材料中衰变率的变化，发现半衰期

分别增加了０．９％和０．７％。

本实验测量了 ７Ｂｅ注入到对比样品Ｐｔ和Ａｌ中

的电子俘获衰变率的相对变化，并讨论了这两种材

料的电子亲和势及有效自由电子密度与ＥＣ衰变率

的关系。

２　实验

实验采用中国原子能科学研究院 ＨＩ１３串列加

速器的次级束流线上产生的能量约２８ＭｅＶ的 ７Ｂｅ

放射性束注入到宿主材料Ｐｔ和Ａｌ中制成实验所需

的 ７Ｂｅ源样品。每个宿主靶片辐照约３５ｈ。宿主材

料由天然Ｐｔ和Ａｌ碾压而成，厚度分别为５０μｍ和

２ｍｍ。因为核外电子密度与金属晶格结构密切相

关，为消除制靶过程中造成的晶格损伤，将靶片在

真空中做了退火处理。为了消除辐照过程中可能造
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成的晶格损伤，将辐照后的样品再次进行退火处

理。

将辐照制作的 ７Ｂｅ源样品冷却１２０ｄ，以尽可能

地消除辐照过程中产生的短寿命核素的影响。然

后，用两套高纯锗探测器同时测量 ７Ｂｅ在Ｐｔ和 Ａｌ

中ＥＣ衰变伴随的４７８ｋｅＶγ射线。在测量过程中，

样品被牢固地安置在ＨＰＧｅ探测器探头上方，不会

因几何位置的变动而造成探测效率的变化。样品和

探头放置于１０７ｍｍ后的铅屏蔽体内，以减小环境

本底的影响。另外，为使谱仪和电子学仪器工作稳

定，室内温度保持在１８—２２℃之间。用 ＫＯＤＡＱ

数据获取系统每小时自动记录γ谱。实验测量持续

了７０ｄ，然后交换两个 ７Ｂｅ源样品的位置继续测量

１２５ｄ，由此可减小两套探测器和电子学系统的差

别引起的系统误差。

图１给出了一个典型的实验γ能谱。将每小时

获取的数据按天累加，利用平滑的阶梯函数扣除本

图１ 一个典型的实验γ能谱

底得到４７８ｋｅＶγ射线的净峰面积。峰面积统计误

差约０．０４％，本底大约占峰面积的１．４％，不同本

底扣除方法造成的本底扣除误差小于０．０５％。利用

脉冲产生器测量电子学和数据获取系统的死时间，

利用非扩展死时间公式对测量计数率进行死时间修

正。数据分析中为了尽量减小系统误差，采用了对

比法，测量两种材料中衰变率的相对变化而不是每

个衰变率的绝对数值。用犃Ｐｔ和犃Ａｌ分别表示相应的

探测器从狋到（狋＋１）天测量到的４７８ｋｅＶγ粒子数，

由指数衰减律可得：

ｌｎ
犃Ａｌ
犃（ ）
Ｐｔ
＝ｌｎ

犃０Ａｌ
犃０（ ）
Ｐｔ

＋Δλ狋， （１）

其中Δλ＝λＰｔ－λＡｌ表示
７Ｂｅ在Ｐｔ和 Ａｌ中衰变率之

差。它可以由实验数据ｌｎ（犃Ａｌ／犃Ｐｔ）随时间狋变化

的线性拟合斜率值得到。图２给出了 ７Ｂｅ在对比样

品中ｌｎ（犃Ａｌ／犃Ｐｔ）随时间狋的变化图。

图２　
７Ｂｅ在对比样品中ｌｎ（犃Ａｌ／犃Ｐｔ）随时间狋的变化图

３　结果讨论

对图２数据进行拟合，得到样品交换前后Δλ／λ

分别为（－０．０３５±０．０５５）％和（０．０４±０．１４）％。该

结果显示，在实验误差范围内，没有看到 ７Ｂｅ在Ｐｔ

与Ａｌ中衰变率的相对变化。

从表１可以看到，Ｐｔ与Ａｌ的晶格结构参数是

相似的，而 Ｐｔ的电子亲和势（２．１２８ｅＶ）比 Ａｌ

（０．４４１ｅＶ）的大得多，因此，按Ａ．Ｒａｙ的观点，对

晶格结构相似的宿主材料，电子亲和势是影响ＥＣ

衰变率的主要因素。电子亲和势越大，材料吸引电

子能力越强，相应的 ７Ｂｅ越难以俘获电子因而衰变

率变小。因此电子亲和势的差别使得 ７Ｂｅ在Ｐｔ中的

衰变率应该小于在 Ａｌ中的值。表２给出了 ＴＢ

ＬＭＴＯ方法计算的预期值与实验测量结果的比较。

从表２可以看到，不考虑金属准自由电子影响的

ＴＢＬＭＴＯ方法预测，由于Ｐｄ，Ａｕ，Ａｌ和Ｐｔ的晶

格结构相似而 Ａｌ和Ｐｄ的电子亲和势都显著大于

Ｐｔ和Ａｕ的值（见表１），因此ＰｄＡｕ与ＡｌＰｔ两组

材料中的衰变率变化（Δλ／λ）具有相似的理论预测

值，分别为０．３０％和０．３８％。然而我们的实验测量

结果却显示：ＰｄＡｕ组材料中的衰变率变化比预期

值明显偏高（０．８％），而 ＡｌＰｔ组材料中却明显偏

低（＜０．１４％）。

如何解释这种差别呢？我们不得不考虑其他因

素可能产生的影响。我们先前的实验［１５］中提出一个

重要的可能影响因素就是金属中准自由电子在衰变

核附近的有效密度（德拜模型）：７Ｂｅ核周围准自由

电子密度越大，它越容易俘获电子，因而ＥＣ衰变

越快。从表１中可以看到 Ｐｄ中的有效电子密度
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（６．３）要比Ａｕ中（０．９）的大得多，有效电子密度的

差别使得注入到Ｐｄ中的 ７Ｂｅ比Ａｕ中衰变加快，它

增强了电子亲和势差别对 ７Ｂｅ衰变率的影响趋势，

使得实验测量值比不考虑金属准自由电子的 ＴＢ

ＬＭＴＯ预期值要高。相反地，由于 Ａｌ中的有效电

子密度（３．０）要比Ｐｔ中（４．６）的小，有效电子密度

的差别使得注入到 Ａｌ中的 ７Ｂｅ比Ｐｔ中衰变变慢，

它的作用与电子亲和势差别的影响恰好相互消弱，

从而使得实验中观察不到这两种材料中 ７Ｂｅ衰变率

的明显差别。本次实验结果进一步支持了不同金属

中准自由电子有效密度对ＥＣ衰变率的影响。

除ＰｄＡｕ和ＡｌＰｔ两组对比材料外，本课题组

还测量了 ７Ｂｅ注入到Ａｕ和Ｂｅ对比材料中衰变率的

相对差别［１１］，材料的相关性质参见表１，测量结果

参见表２。所有这些研究结果显示：材料的电子亲

和势、晶格结构参数以及金属材料中准自由电子的

有效电子密度都会对 ７Ｂｅ衰变率产生影响。对晶格

结构相似的材料，电子亲和势越大，７Ｂｅ衰变越慢，

而准自由电子密度越大，７Ｂｅ衰变越快。理论上，材

料的电子亲和势及晶格结构参数对 ７Ｂｅ衰变的影响

可以用ＴＢＬＭＴＯ模型
［７，８，１３］较好地描述，而准自

由电子有效电子密度的影响还需作进一步的研究。

表１　 几种不同注入材料与 ７犅犲衰变率的相关性质
［１７—２０］

材料
电子亲合势

ＶＥＡ／ｅＶ

有效电子数

狀ｅｆｆ
晶系

晶胞参数

犪／ｐｍ 犫／ｐｍ 犮／ｐｍ α／（°） β／（°） γ／（°）

Ｂｅ －０．１９ ０．２ ｈｃｐ ２２８．５８ ２２８．５８ ３５８．４３ ９０ ９０ １２０

Ａｕ ２．３０９ ０．９ ｃｃｐ ４０７．８２ ４０７．８２ ４０７．８２ ９０ ９０ ９０

Ｐｄ ０．５６２ ６．３ ｃｃｐ ３８９．０７ ３８９．０７ ３８９．０７ ９０ ９０ ９０

Ａｌ ０．４４１ ３．０ ｃｃｐ ４０４．９５ ４０４．９５ ４０４．９５ ９０ ９０ ９０

Ｐｔ ２．１２８ ４．６ ｃｃｐ ３９２．４２ ３９２．４２ ３９２．４２ ９０ ９０ ９０

表２　 ７犅犲在不同对比材料中衰变率

的差别与理论预测值的比较

编号 对比材料
Δλ／λ

实验测量值

Δλ／λＴＢＬＭＴＯ

理论预测值

１ Ｂｅ，Ａｕ ＜０．１２％ ０．０４％

２ Ｐｄ，Ａｕ （０．８±０．２）％ ０．３０％

３ Ａｌ，Ｐｔ ＜０．１４％ ０．３８％
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２００５，２２：５６５．

［１６］ＷａｎｇＢ，ＹａｎＳ，ＬｉｍａｔａＢ，犲狋犪犾．ＥｕｒＰｈｙｓＪ，２００６，犃２８：

３７５．

［１７］ＬｉｄｅＤＲ．ＣＲＣＨａｎｄｂｏｏｋｏｆＣｈｅｍｉｓｔｒｙａｎｄＰｈｙｓｉｃｓ，２００２，

８３：１０．

［１８］ＲａｉｏｌａＦ，ＧａｎｇＬ，ＢｏｎｏｍｏＣ，犲狋犪犾．ＥｕｒＰｈｙｓＪ，２００４，犃１９：

２８３．

［１９］ＭａｅｌａｎｄＡ，ＦｌａｎａｇａｎＴＢ．ＣａｎＪＰｈｙｓ，１９６４，４２：２３６４．

［２０］ＲａｏＣＮ，ＲａｏＫＫ．ＣａｎＪＰｈｙｓ，１９６４，４２：１３３６．
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ＬＩＣｈｅｎｇｂｏ
１），ＷＥＮＱｕｎｇａｎｇ，ＭＥＮＧＱｉｕｙｉｎｇ，ＬＩＵＺｈｉｙｉ，ＺＨＯＵＳｈｕｈｕａ，ＬＩＸｉａｏｍｅｉ，

ＺＨＯＵＪｉｎｇ，ＦＵＹｕａｎｙｏｎｇ，ＨＵＳｈｏｕｙａｎｇ，ＺＨＯＵＦｅｎｇ，ＬＩＳｈｏｕｐｉｎｇ

（犆犺犻狀犪犐狀狊狋犻狋狌狋犲狅犳犃狋狅犿犻犮犈狀犲狉犵狔，犅犲犻犼犻狀犵１０２４１３，犆犺犻狀犪）

犃犫狊狋狉犪犮狋：Ｗｅｍｅａｓｕｒｅｄｔｈｅｖａｒｉａｔｉｏｎｏｆｔｈｅｄｅｃａｙｒａｔｅｏｆ７ＢｅｉｍｐｌａｎｔｅｄｉｎＰｔａｎｄＡｌｈｏｓｔｍａｔｅｒｉａｌｓｂｙｄｅ

ｔｅｃｔｉｎｇｔｈｅ４７８ｋｅＶγｒａｙｅｍｉｔｔｅｄｆｒｏｍｔｈｅｆｉｒｓｔｅｘｃｉｔｅｄｓｔａｔｅｏｆ
７ＬｉｗｈｉｃｈｉｓｐｒｏｄｕｃｅｄｂｙＥＣｄｅｃａｙｏｆ

７Ｂｅ

ｗｉｔｈｔｗｏＨＰＧｅｄｅｔｅｃｔｏｒｓｓｉｍｕｌｔａｎｅｏｕｓｌｙ，ａｎｄｆｏｕｎｄｎｏｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅｏｆ
７ＢｅｄｅｃａｙｒａｔｅｉｎＰｔｆｒｏｍｔｈａｔｉｎＡｌ

ｗｉｔｈｉｎｏｕｒｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｅｒｒｏｒ（＜０．１４％）．Ｗｅｄｉｓｃｕｓｓｅｄｔｈｅｒｅｌａｔｉｏｎｏｆｔｈｅｄｅｃａｙｒａｔｅｖａｒｉａｔｉｏｎｗｉｔｈｔｈｅ

ｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃａｆｆｉｎｉｔｉｅｓａｎｄｅｆｆｅｃｔｉｖｅｅｌｅｃｔｒｏｎｄｅｎｓｉｔｉｅｓｎｅａｒｔｈｅｉｍｐｌａｎｔｅｄｉｏｎｓｉｎｔｈｅｔｗｏｄｉｆｆｅｒｅｎｔｈｏｓｔｍａｔｅｒｉ

ａｌｓ．

犓犲狔狑狅狉犱狊：ＥＣ；ｄｅｃａｙｒａｔｅ；ｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃａｆｆｉｎｉｔｙ；ｅｆｆｅｃｔｉｖｅｅｌｅｃｔｒｏｎｄｅｎｓｉｔｙ

·９３２·　第３期 李成波等：天然Ｐｔ和Ａｌ对比材料中 ７Ｂｅ衰变率差别的测量

 犚犲犮犲犻狏犲犱犱犪狋犲：２０Ｎｏｖ．２００７；犚犲狏犻狊犲犱犱犪狋犲：２０Ｊｕｎ．２００８

　　 犉狅狌狀犱犪狋犻狅狀犻狋犲犿：ＮａｔｉｏｎａｌＮａｔｕｒａｌＳｃｉｅｎｃｅＦｏｕｎｄａｔｉｏｎｏｆＣｈｉｎａ（１０３０５０２０）

　　１） Ｅｍａｉｌ：ｌｃｂ＠ｃｉａｅ．ａｃ．ｃｎ


