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核外环境对衰变率的影响*

周书华
(中国原子能科学研究院,北京102413)

摘暋要:核衰变速率是否受核外环境影响,一直是核物理研究的热点问题。这一问题不仅对核物理

基础研究很重要,而且与天体物理、地质年代学、凝聚态物理和核废物处理等都有重要关系。旨在

对这方面研究工作的进展做一介绍。
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1暋引言

在普通的教科书中放射性原子核的衰变率是用

“衰变常数暠来描述的。但是力图验证衰变常数是否

真的不会变化,可否通过核外环境(如物理或化学

条件)的作用使原子核的衰变率发生变化则是自从

放射性现象发现一百多年以来,科学家们不断研究

的课题。这方面的研究工作可分为3个阶段:1947
年以前的初期研究工作、1947年到20世纪90年代

主要对电子俘获及内转换过程的研究和20世纪90
年代以来的新的研究进展。

1947年以前的实验工作没有给出证据说明放

射性活度会受环境影响。1947年Segree[1]和 Dau灢
dle[2]提出外界环境引起原子核周围电子密度的变

化会对电子俘获过程或内转换过程的速率产生可观

测到的影响。随后有一批实验得到肯定的结果,所

观察到的衰变率的变化在0.1%的数量级。20世纪

70年代之前,关于这方面的实验与理论研究工作可

参阅评论性文献[3—8]及这些文献所引的文献。
此后,由于所观测到的衰变率的变化很小,又

因实验技术的限制,测量精度较差,研究工作没什

么进展。直到近十几年来,由于原子核衰变率对于

天体物理、放射性废物处理、辐射年代学及固体物

理等领域的研究工作的重要性被人们所注意,加之

实验技术的改进,试图用物理与化学的手段改变原

子核衰变率的研究工作又兴盛起来,在理论上和实

验上均取得值得关注的进展。

本文将对核外环境对原子核衰变率影响的研究

情况做一介绍,侧重于近期的研究进展。

2暋早期的研究情况

放射性现象发现不久,Bequerel就进行了一项

实验[9],将铀冷却到-180 曟,并没有观察到铀的

衰变率有所变化。此后,出现了一大批检验原子核

放射性是否受环境影响的实验研究工作。其中包括

将放射性物质放到温度降低到-255 曟和升高到

1350曟的环境中、放到强磁场或强电场中、放到不

同的海拔高度上、放到2000atm 的环境中、将放射

性物质加速到970.000g、将其高速旋转,以及用X
射线、毬射线及毭射线辐照等。例如,Curie和 Ka灢
mmerlingh灢Onnes[10]将镭制品放在液氢的沸点温度

下,所观测到的镭的活度变化不到0.05%,小于他

们实验的探测极限。Rutherford和 Petevel[11]将镭

样品放入装有无烟火药的钢壳中,预计该装置爆炸

时温度达到2500曟,压力达到1200atm,却没有

观察到衰变率的变化。有些实验偶尔测到的半衰期

变化都可解释为测量过程中辐射源位置的变化或放

射性衰变链中挥发性成员的损失等原因。

Segree[1]和 Daudle[2]于1947年分别提出,原

子核电子俘获过程的衰变常数正比于核附近电子波

函数模的平方|氉|2。若像7Be这样的轻元素处于不

同的化合物中,|氉|2的大小可有明显不同,因而在

不同化合物中7Be的半衰期会发生相应的改变。

暋第27卷暋第3期 原 子 核 物 理 评 论 Vol灡27,No.3暋
暋2010年9月 NuclearPhysicsReview Sep,2010暋

* 收稿日期:2009灢12灢16

暋 暋*暋基金项目: 国家自然科学基金资助项目(10305020)

暋 暋暋暋作者简介: 周书华(1941-),男(汉族),浙江镇海人,研究员,从事实验核物理研究;E灢mail:shzhou@ciae.ac.cn



Daudle还指出,对于内转换过程也会受到类似的影

响,从而同质异能态的衰变率会改变。这一理论的

提出 激 发 了 新 的 实 验 研 究 热 潮。Segre 等[12]和

Leininger等[13]首先报道了衰变率变化的肯定结果。
截至1970年发表的有关7Be的实验结果列于表1。

表1暋早期测量的7Be在不同化合物中衰变率的变化

对照化合物 文献
衰变率的变化
(暳10-3毸)

毸(Be)-毸(BeO) [12] 0.15暲0.09

[14] 0.131暲0.05

毸(BeO)-毸(BeF2) [13] 0.69暲0.03

[14] 0.609暲0.055

[15] 0.130暲0.058

毸(Be)-毸(BeF2) [14] 0.741暲0.047

[16] 1.2暲0.1

毸(BeS)-毸(Be) [17] 0.53暲0.06

毸(BeO)-毸(BeBr2) [15] 1.472暲0.063

毸(BeO)-毸(Be(C5H5)2) [15] 0.795暲0.074

毸(BeO+(OH2)4)-毸(BeO) [15] 0.0374暲0.077

毸(Be4O(CH3COO)6)-
毸(Be(C5H5)2)

[15] 0.724暲0.057

毸(Be+(OH2)4)-
毸(Be(C5H5)2)

[15] 1.169暲0.106

毸(Be4O(CH3COO)6)-
毸(BeF2)

[15] 1.852暲0.082

Hensley等[18]对7BeO 加以2.70暳1010Pa的高

压,测量到7Be的衰变率增加了0.59%。电子环境

的变化导致的同质异能态衰变率的变化现象,最先

由Bainbridge等[19]对处于不同化学状态中的99mTc
的内转换进行了检验,观察到 KTcO4中99mTc的衰

变常数比电沉积在Cu上的99mTc要大1+0.0030暲

0.00010倍。而 Tc2S7中99mTc的衰变常数比电沉积

在Cu上的99mTc要大1+0.00031暲0.00012倍。

Slater[20]对此提出了理论解释,支持Bainbridge等

的结果。随后出现一批对同质异能态 (如235m U,
990mNb,125mTe,131mXe,179mHf,77mSe和197mAu等)

的测量(参见文献[7]中的表1)。

考虑到由于核周围电子密度的改变可能引起库

仑位垒的变化,因而影响原子核毩和毬衰变的速

率。理论上给出了不同的估计[21,22]。Alder等[21]计

算化学效应对毬衰变率的影响在10-4—10-5之间,
但没有肯定的实验结果。

3暋近期的研究进展

此前的实验研究主要使用电离室或 NaI探测器

来测量核衰变放出的毭射线,给出的误差在1%—

10% 之间。对于衰变率所产生的微小变化不灵敏,
限制了测量的精度。20世纪70年代后约有20年的

时间,对核外环境对衰变率影响的研究工作几乎没

有进展。直到20世纪末,由于高纯锗探测器的应

用,同时对于原子核衰变率在天体物理、固体物理、
放射性废物处理和地质年代学等领域中的重要性受

到重视,有关的理论和实验研究又重新活跃起来。

Liu等[23]测量到 Be(OH)2胶体在4.00暳1010

Pa的压强下衰变常数增加了1%。Huh[24]测量了
7Be在 Be2+ (OH2)4,Be(OH)2 和 BeO 中的半衰

期,结果分别为T1/2=53.69,53.42和54.23d。其

中,衰变率的变化达到1.5%。而 Tossell[25]计算了

Be的几种不同氧化物中Be核处的电子密度,发现

电子密度的变化仅在0.1%—0.4% 的水平上。这

一结 果 对 Huh 等 的 实 验 结 果 提 出 了 质 疑。而

Tossell估算的 Be(OH)2-
4 中 Be—O 键压缩对 Be

核处的电子能量与密度的影响表明,几个1010 Pa
的压强可以使电子密度增加1% 以上,这与Liu等

的实验结果定性一致。

Ray等[26]提出将7Be注入到具有高的电子亲和

势(EA)的介质材料中时,由于周围介质原子的作

用,Be会失去相当一部分2s电子,他们测量了注

入到具有高电子亲和势的 Au以及具有较低亲和势

的 Al2O3中7Be的衰变常数的差别。发现前者比后

者的衰变常数小(0.72暲0.07)%。Ray等还用line灢
armuffin灢tinorbital(LMTO)方法与 Hartreee计算

对他们的以及别人的实验结果进行了分析,定性地

解释了这些结果。Ray等宣称他们的结果意味着所

预言的8B的太阳中微子通量应比标准值低1.9%。

Norman等[27]测量了注入到石墨(graphite),

BN,Ta,Au,LiF和Al中的7Be的衰变率。得到半

衰期值分别为53.107暲0.022,53.174暲0.037,

53.195暲0.052,53.311暲0.042,53.12暲0.07和

53.17暲0.02d。在这些介质材料中7Be衰变率的变

化最多为0.38%。也就是Ray等所观察到的7Be在

Au和 O3Al2 中衰变率变化的一半左右。因而认为

由于7Be在不同介质材料中衰变率不同所引起的修

正远比竞争反应7Be(p,毭)8B速率的实验测量误差
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小得多。因而所观察到7Be衰变率的变化不足以改

变对8B太阳中微子通量的预言值。此外,还对40K
在不同材料中的衰变率进行了测量,结果在1%的

实验精度内没有发现变化。对于 Norman等的结

果,Ray等[28]认为两家实验结果明显的差别是由于

所选用的参考样品不同所致,而且在 Norman利用

重离子束注入7Be的情况,材料晶格结构的辐射损

伤也可能有影响。
为了检验7Be在具有不同电子亲和势的材料中

衰变率的变化,刘志毅等[29]利用7Li(p,n)7Be反应

将7Be分别注入到Be(EA=-0.19eV)和 Au(EA
=2.308eV)中,在0.12% 的实验精度内没有观察

到7Be衰变率的差别。作者提出Be和 Au的晶格结

构明显不同,在考虑对7Be衰变率的影响时,应将

材料的晶格结构与电子亲和势的影响一同考虑。

Souza等[30]测量了注入到Li和 Ta中的7Be衰

变率的差别。得到的结果:殼毸/毸=(0.71暲0.31)%,
比由 Ta和Li的电子密度(氀e(Ta)曋30氀e(Li))预计

的7Be衰变率的变化要小。作者推测变化小的原因

可能是因为价电子在核附近密度的变化被交换与重

叠修正因子的变化所抵消。Boruta和 Makariun灢
as[31]对此做过计算。

Nir灢EI等[32]测量了注入到 Cu,Al,蓝宝石

(Sapphire)和 PVC4种不同材料中的7Be衰变率,
在1氁的实验误差范围内没有发现衰变率变化。

已有 3 篇 论 文 涉 及7Be在 C60 中 的 衰 变 率。

Ohtsuki等[33]比较了7Be在C60与在金属Be中的衰

变率。测量到7Be在C60中(7Be@C60)的半衰期T1/2

=(52.68暲0.05)d,比在金属 Be中的半衰期短

0.83%。他们认为,这是由于 C60中的特殊环境,
如:大量的毿电子和 C60内部电子的特殊动力学条

件。后来又测量了液氦温度(T=5K)下(7Be@C60)
中7Be的半衰期为(52.47暲0.04)d,比在T=293K
时短0.34%,而比室温下在金属Be中的半衰期短

1.5%。同时,并根据计算出的 C60中7Be附近的电

子密度很好地解释了这些结果[34]。Ray等[35]测量

了两种C60化合物———外衍(exohedral)富勒烯和内

嵌(endohedral)富勒烯中的衰变率,发现7Be在后

者中的半衰期比在前者中短1%。利用LMTO方法

分析实验结果表明大部分注入到 C60的7Be处在离

最近的C60分子中心0.5痄 处,形成外衍富勒烯化

合物,而进入 C60内部的7Be则处于 C60的中心,形

成内嵌富勒烯化合物Be@C60。
考 虑 到 Rai等[36] 在 金 属 环 境 中 观 察 到 的

d(d,p)t中的电子屏蔽效应,Pd与 Au具有不同的

屏蔽势(Ue(Pd)=(800暲90)eV,Ue(Au)=(280
暲50)eV);所提取出的围绕在Pd中氘核附近的电

子密度(6.3暲1.3)大于在 Au中的密度(0.9暲
0.3)。中国原子能科学研究院的小组测量了注入到

Pd和 Au中的7Be衰变率的变化[37,38]。Pd和 Au
具有不同的电子亲和势(EA(Pd)=0.56eV,EA
(Au)=2.31eV)却有相似的晶格结构,因此实验

结果中可以消除晶格结构不同的影响,而电子屏蔽

效应和电子亲和势都有利于7Be在Pd中的衰变率

大于在 Au中的衰变率。实验中使用了28.4MeV
的7Be束流分别照射Pd和 Au样品。照射后对样品

进行了退火处理,以消除重离子造成的晶格损伤。
使用了两组高纯锗探测器同时分别测量7Be在 Pd
和Au中的衰变率。测量54d后交换样品又测量81
d。结果观测到的衰变率显示7Be在Pd中的衰变常

数比在 Au中增加(0.8暲0.2)%。

Limata等[39]为研究金属中的准自由电子对电

子俘获衰变率可能产生的影响,测量了 Pd,W,

Zr,和Ta中7Be的半衰期,在0.4% 的实验误差范

围内没有观察到7Be半衰期的变化。
将 Debye灢Huchel模 型 用 于 毩 衰 变,Raiola

等[40]预言在冷却的金属环境中,238U毩的衰变半衰

期将缩短3.2倍。Kenttner等[41]预言由于德拜电

子对带正电的粒子加速作用,毩衰变与毬+ 衰变的半

衰期将变短,而由于德拜电子对带负电的粒子的减

速作用,毬- 衰变与电子俘获过程的半衰期将变长。
因此,在冷却到4K 的金属中,半衰期为138d
的210Po曻毩+206Pb的半衰期将缩短到0.5d;原半

衰期为1600a的226Ra曻毩+222Rn衰变半衰期将变

为1.3a。对于毩衰变受环境影响问题,还有着不同

的理论预言[42—46]。例如,Zinner[42]使用量子力学隧

道效应计算显示,虽然电子屏蔽效应使得有效屏蔽

势低于纯的库仑位垒,并因而缩短了隧穿长度,但

是屏蔽效应也使毩衰变能降低,这样又使隧穿长度

增加。所以毩衰变半衰期即使有所缩短的话,也是

很少的。Liolis[43]预言超强的磁场和高密度的天体

等离子体环境可能使毩衰变核的半衰期缩短许多数

量级。在这种环境中,通常的 Geiger灢Nuttall定律

应加以修正,因此所有相关的半衰期都将大大缩
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短。Czerski等[44]使用由氘聚变反应定出的电子屏

蔽能以及动力学屏蔽方法计算得出在金属环境中毩
衰变概率要比在绝缘体中增加百分之几。Eliezer
等[45]使用压力电离模型(pressureionizationmod灢
el)估算了注入到金属材料中放射性原子核附近的

自由电子数随金属材料密度的变化,指出只是温度

的改变对毩衰变半衰期的影响不大,而在液氦温度

和5atm 下,半衰期的变化可缩短20%。
受到毩半衰期缩短会对放射性废物处理带来巨

大效益的鼓舞,一些实验室进行了或正在计划对注

入到12K左右的低温金属中的放射性核的半衰期

进行测量,以检验等离子体德拜模型的预言。王宝

祥等[47]测量了冷却到12K 的金属与非金属中7Be
的半衰期,观察到7Be在 Pd中的半衰期增加了

(0.9暲0.2)%,在In中增加了(0.7暲0.2)%,而在

Li2O中没有变化。这些结果的趋势与等离子体德

拜模型预言相符,但半衰期变化的数值要比德拜模

型预言值小得多。作者讨论了作为受主的金属中德

拜电子本身以及 O 或 H 污染可能的影响。Limata
等[48]在实验中发现注入冷却到12K 的 Pd中的
22Na的毬衰变半衰期缩短了(1.2暲0.2)% ,当冷却

到15K时,缩短(0.46暲0.14)%。注入到90K的

Al中则缩短(0.70暲0.45)%。在文献[49,50]中报

导了在冷却到12K的 Au中198Au的毬衰变的半衰

期比文献值长了(4.0暲0.7)%。连钢等[51]测量了注

入到Pd中22Na的毬+ 衰变半衰期,观察到在温度为

15K时的半衰期比在室温时短(0.46暲0.14)%,
与Limata等的结果[48]一致。Riola等[52]比较了室

温和12K温度下在铜中210Po的毩衰变半衰期,他

们的结果显示在12K时半衰期比室温下短(6.3暲
1.4)%。

在上述实验观察到放射性半衰期明显变化的同

时,也有越来越多的否定实验。Jeppesen等[53]在室

温条件下测量了注入到 Au,W,Si和PE中的221Fr
的毩衰变半衰期,给出在这些介质中半衰期变化的

上限为1%。Stone等[54]通过对已发表的温度低到

25mK的低温核定向实验(LTNO)结果的分析,没

有发现注入到金属材料中放射性半衰期在温度降低

时发生变化的迹象,给出半衰期变化的上限为1%。

Severijns等[55]测定了嵌入Fe中的253Es的半衰期,
温度在4K—50mK 之间,结果在2%的范围内与

文献中给出的室温下的半衰期值一致,在温度变化

几乎为两个数量级的范围内253Es的半衰期与温度

无关。

Goodwin等[56]测量了在金属环境中198Au的毬
衰变,发现在19K以及室温下198Au毬衰变半衰期

在0.04% 以内是相同的。Kumar等[57]在0.350—

293K范围内几种不同温度下同时测量了7Be在Cu
中的电子俘获衰变率以及198Au在 Al灢Au合金中的

毬- 衰变率。在实验精度0.1% 内,没有观察到温度

在12.5和293K时 198Au的半衰期的差别。在这个

温度范围内,7Be与198Au 的活性比在实验精度

0.16%内保持不变。

Ruprecht等[58,59]测量了室温和10K温度下在

Al中的22Na及在 Au中的198Au和196Au的半衰期。
没有发现这些核的半衰期有任何变化。这与Limata
等[48]以及Spillane等[49]的测量结果不符,也与 De灢
bye灢Huchel模型的预言[40,41]相差甚远。

Fallin等[60]利用4.40MeV 的氘束在天然高纯

度Cu中引起的63Cu(d,p)64Cu反应,测量了12K
和室温下63Cu中生成的64Cu的半衰期。在0.25%
的精度内,没有发现64Cu半衰期有任何变化。

Goodwin等[61]测量了19K 和室温下金属中
97Ru的电子俘获半衰期和103Ru与105Rh的毬- 衰变

半衰期。在实验误差范围(97Ru 和103Ru:0.1%;
105Rh:0.2% )内也没有观察到在两种温度下半衰

期的差别。
除了上面提及的物理与化学环境以及 Debye灢

Huchel模型预言的低温金属环境中的电子屏蔽效

应外,还有一些考虑其他的物理因素可能改变放射

性衰变速率的实验。Mikheev等[62]考虑到将212Po
注入到208Pb中时,212Po的毩衰变子体也是208Pb,

因此212Po与介质208Pb波函数的相干可能改变208Pb
的毩衰变速率,他们观察到在Pb中的212Po衰变率

比在 Ni中快约0.2%。Ray等[63]观察到109In和
110Sn注入到较小的 Au晶格中与注入到较大的 Pb
晶格中相比,轨道电子俘获速率分别增加(1.00暲

0.17)% 和(0.48暲0.25)%。这种现象被解释为放

射性原子在较小的 Au晶格中由于空间限制而受到

更大的压缩,使放射性核附近的电子密度增加所

致。

近年来关于不同物理和化学环境下放射性衰变

率变化的实验结果示于表2。
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4暋结论

总之,试图改变放射性核素半衰期的工作主要

分为两类,一类是考虑不同物理与化学环境下核附

近电子密度的变化及不同受主材料电子亲和势及结

构的不同对电子俘获或内转换过程的影响;另一类

是在低温金属中等离子体电子对于衰变过程产生的

表2暋近年来关于不同物理和化学环境下一些核素的放射性衰变率变化的实验结果

环境条件 文献 衰变率的变化

7Be@Be(OH)2胶体在4暳1010Pa的压强下 [23] 衰变常数增加1%
7Be@Be2+(OH2)4
Be(OH)2
BeO

[24] T1/2(d)=53.69
53.42
54.23

7Be@Au灢Al2O3 [26] 殼毸/毸=-(0.72暲0.07)%

7Be@石墨(graphite)
BN
Ta
Au
LiF
Al

[27] T1/2(d)=53.107暲0.022
53.174暲0.037
53.195暲0.052
53.311暲0.042
53.12暲0.07
53.17暲0.02

40K @ K2CO3K2Cl, K2SO4, KNbO3,
KTaO3

无变化

7Be@Be灢Au [29] 无变化

7Be@Ta灢Li [30] 殼毸/毸= (0.71暲0.31)%
7Be@铜、铝、蓝宝石(Sapphire)、PVC4 [32] 无变化

7Be@C60灢Be [33] 殼T1/2/T1/2=-0.83%
7Be@外衍富勒烯灢内嵌富勒烯 [34] 殼T1/2/T1/2=1%
7Be@Pd灢Au [37,38] 殼毸/毸= (0.8暲0.2)%
7Be@Pd,W,Zr,Ta [39] <0.4%
7Be@Pd12K灢室温 [47] 殼T1/2/T1/2=(0.9暲0.2)%
7Be@In12K灢室温 殼T1/2/T1/2=(0.7暲0.2)%
7Be@Li2O12K灢室温 无变化

22Na@Pd12K灢室温 [48] 殼T1/2/T1/2= -(1.2暲0.2)%
22Na@Pd15K灢室温 [48,51] 殼T1/2/T1/2= -(0.46暲0.14)%
22Na@Al90K灢室温 [48] 殼T1/2/T1/2= -(0.70暲0.45)%
198Au@Au12K灢室温 [49,50] 殼T1/2/T1/2= -(4.0暲0.7)%
210Po毩12K灢室温 [52] 殼T1/2/T1/2= -(6.3暲1.4)%
221Fr@Au,W,Si,PE [53] 殼T1/2/T1/2<1%
224,225Ra,227Ac@Fe25mK灢室温 [54] 殼T1/2/T1/2<1%
253Es@Fe4K—50mK灢室温 [55] 殼T1/2/T1/2<2%
198Au19K灢室温 [56] 殼T1/2/T1/2<0.04%
198Au@Al灢Au合金12.5K灢室温 [57] 殼T1/2/T1/2曑0.1%
7Be@Cu/198Au@Al灢Al合金0.35K灢室温 比值无变化

22Na@Al;10K灢室温 [58,59] 殼T1/2/T1/2<0.04
198Au@Au10K灢室温 殼T1/2/T1/2<0.03%
196Au@Au10K灢室温 殼T1/2/T1/2<0.5%
64Cu@ 63Cu12K灢室温 [60] 殼T1/2/T1/2<0.25%
97,103Ru@金属19K灢室温 [61] 殼T1/2/T1/2<0.1%
105Rh@金属19K灢室温 殼T1/2/T1/2<0.2%
212Po@Pb/212Po@Ni [62] 衰变率增加:0.2%
109In@Au/109In@Pb [63] 衰变率增加(1.00暲0.17)%
110Sn@Au/110In@Pb 衰变率增加(0.48暲0.25)%
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加速或减速作用。目前测到的半衰期最大的变化也

只在1% 的数量级上。理论工作方面,LMTO方法

可以用于估计在不同材料中电子俘获衰变速率的变

化,而等离子体德拜模型明显过高地估计了低温金

属中电子屏蔽效应对放射性衰变率的影响,反映出

描述金属中聚变反应截面增强的等离子体电子屏蔽

德拜模型不适用于描述衰变过程。从不同的实验结

果来看,也存在着矛盾,说明对放射性半衰期微小

变化的测量需要设计更精确的实验验证。
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Abstract:Thepossiblechangeofnucleardecayratesindifferentenvironmentshaslongbeenaninteres灢
tingtopicduetoitsimportancenotonlyinnuclearphysicsbutalsoinastrophysics,geologicaldating,con灢
densedmatterphysics,disposalofnuclearwasteetc.Theprogressesintheinvestigationofvariationsin
nucleardecayratesarereviewed.
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