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使用α粒子轰击天然镱靶制备178m2Hf同质异能素
及样品γ能谱分析∗
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178m2Hf是一种长半衰期 (T1/2 = 31 a)、高自旋态 (Iπ = 16+) 的Hf同质异能素. 利用四川大学CS-30回
旋加速器产生的 30 MeV, 100 µA的α束流轰击天然Yb靶, 通过 176Yb (α, 2n)反应制备 178m2Hf. 采用高纯
Ge探测器测量未提纯样品和放化分离后的样品的γ能谱, 选取 178m2Hf的 426, 495和 574 keV三个特征峰,
使用高斯双峰拟合方法解谱, 确定了未提纯样品中 178m2Hf的含量达到 1012量级, 提纯后的样品中 178m2Hf
含量为 1011量级. 还对靶中其他放射性杂质核素 (175Hf, 172Lu, 172Hf, 177Lu, 173Lu)的含量进行了分析.
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1 引 言

178m2Hf是 178Hf的同质异能素, 其自旋角动量
及宇称为 16+, 它具有高达 2.446 MeV的高激发能,
半衰期长达 31 a. 美国德克萨斯大学的Collins和
Carroll[1] 提出某些同质异能素会发生低能X射线
辐照加速退激现象, 并于 1999年用一束低能X射
线照射 178m2Hf 原子核, 成功激发出比入射X射线
强 60倍的射线辐射 [2]. 这意味着这些同质异能素
中储存的能量能够可控地释放出来, 在研究原子
核与X射线作用机理方面具有重要的意义, 并且
在很多方面可能有潜在的应用价值. 但Collins研
究组是目前惟一声称观测到这种现象的研究组.
Ahmad等 [3]重复了Collins研究组的实验, 却没有
观察到Collins研究组所宣称的结果. 因此, 有必要
对 178m2Hf进行进一步的研究.

为了研究同质异能素中储存的能量是否能

被加速释放, 一个关键的问题是需要有足够量的
同质异能素. 178m2Hf并不是天然存在的, 所以
最直接的问题是如何产生足够量的 178m2Hf. 国
外学者就如何制备足够量的 178m2Hf 进行了大
量的研究工作. 利用反应堆 (n, n′)和 (n, xn)反
应可以制备 178m2Hf. 文献 [4, 5]使用中子通量在
4× 1014 cm−2·s−1以上的热中子辐照100—200 mg
的天然HfO2长达 2 a时间, 最终得到了 1012—1013

个 178m2Hf核素. 反应堆运行的高功率、极大的辐照
量和运行周期长等特点能够弥补反应截面小这一

不足, 但是相对于处于基态的核素, 同质异能素所
占比率仍然很低, 还会产生大量的副产物, 并且耗
时过长. 另一种方法是使用高能γ射线诱发核反应

(如 181Ta (γ, p2n)反应)产生 178m2Hf. 文献 [6] 使
用这种方法分别制备出了 178m2Hf. 但是用此方法
制得的靶样品中有很强的杂质核素放射性, 即使在
经过化学提纯后仍然会有很高的γ射线本底残留.
此外, 高能高强度的γ射线源一般较难得到.
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1992年,在俄罗斯Dubna实验室的U-200回旋
加速器上, Oganessian等 [7]用强度约为 100 µA, 能
量约为 35 MeV的α粒子轰击富集度为 96% 的Yb
靶生产 178m2Hf,产额达到了3×1014个 178m2Hf. 随
后,美国、德国、俄罗斯、乌克兰、比利时、法国、日本、
英国和罗马尼亚 9个国家约 80位科学家在一个名
为 “Hf合作”的框架下开展 178m2Hf的制备工作. 在
研究了多种核反应 (如 177Hf (n, γ), 179Hf (n, 2n),
181Ta (p, α), 181Ta (p, 2p2n), 181Ta (γ, p2n)以及
176Yb (9Be, α 3n))后, Briancon[8]最终使用浓缩的
176Yb制靶, 采用 176Yb (α, 2n) 178m2Hf反应制备
出1.5× 1015 个 178m2Hf 原子.

四川大学CS-30回旋加速器能够提供 30 MeV,
100 µA的α束流, 是国内学者能够通过 176Yb (α,
2n)反应制备 178m2Hf的有效途径之一. 但是纯的
176Yb同位素较贵,本文尝试使用天然Yb元素. 天
然Yb元素中含有多种Yb的同位素 (168Yb, 170Yb,
171Yb, 172Yb, 173Yb, 174Yb, 176Yb). 在α粒子轰

击天然Yb靶的过程中这些同位素会带来大量的反
应副产物, 从而降低 178m2Hf的相对活度, 对样品测
量产生影响. 为此, 本文研究了α粒子轰击天然Yb
靶产生 178m2Hf的过程中面临的制靶、辐照、样品的
γ能谱测量分析等问题, 以期为 178m2Hf的制备和
分析做前期的探索工作.

2 靶样品制备与辐照

本文使用磁控溅射法将天然Yb元素溅射到铜
基底上, 最终制备得到的Yb靶膜层厚度在 200 µm
左右, 膜层面积为 20 cm2. 采用这种方法得到的膜
层致密、附着性好并且具有良好的导热性, 同时靶
件基材选用耐高温、易导热的紫铜.

靶件的辐照过程是在四川大学CS-30回旋加
速器上完成. 此加速器能够提供能量为 30 MeV
左右、强度为 100 µA左右的α束流, 能够满足制靶
要求.

辐照过程中, 沉积在靶上的能量达到了数百
瓦, 所以我们在辐照的同时, 使用高压冷却水进行
冷却.

由于CS-30外靶系统未建立完善, 辐照在回旋
腔内进行, 如图 1所示. α束流在回旋腔内做圆周

运动, 靶件放置在最大回旋半径处, 束流在此处

与靶相切, 束流能量约为 30 MeV、束流强度约为
10—30 µA. 经过50 h的轰击, 制得最终样品.

a

Yb

图 1 靶件辐照过程示意图

为了减少短寿命、高放射性的反应副产物对测

量分析的影响, 样品经历了足够长时间的冷却, 样
品1从制靶完成到测量间隔了 870 d, 样品 2间隔了
630 d, 样品 3间隔了 510 d. 样品1经过放化分离提
纯处理, 样品2和样品3未经过提纯处理.

3 样品测量

本文使用美国Canberra公司生产的GC 12021
型高纯Ge探测器探测γ能谱, 此探测器相对于NaI
探测器的探测效率为 120%, 探测器探头直径为
102 mm. 测量时, 样品 1与探测器的距离为 1 cm,
样品2和样品3与探测器距离均为55 cm.

图 2所示为采用高纯Ge探测器测量得到的提
纯后和未提纯的两种样品的γ能谱. 从图 2可以看

出, 无论是否经过提纯, γ能谱都很复杂, 有很多杂
质峰, γ能谱低能端有很高的康普顿坪, 这给计算
178m2Hf含量时扣除本底带来了一定困难.

为了准确地确定能量和探测效率, 我们选用
137Cs, 60Co, 152Eu标准源做能量刻度, 选用 152Eu
标准源做效率刻度. 将实验得到的能量刻度值和
效率刻度值做多项式拟合以获得刻度曲线, 结果如
图 3所示.

178m2Hf衰变时会放射出 88, 213, 216, 426,
495, 535, 574 keV等多条γ射线, 但是由于其中
一些特征峰的衰变分支比过小或受到样品中其他

杂质放射出的γ射线的干扰, 我们仅能清晰地辨
识出样品中 426, 495, 574 keV 三个 178m2Hf特征峰
(图 4 ). 因此, 选取这三个特征峰来计算 178m2Hf的
含量.
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图 2 未提纯和提纯的两种样品的 γ能谱 (a) 未提纯样品; (b)提纯样品
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图 3 能量刻度及效率刻度曲线 (a) 能量刻度; (b) 样品距探测器 1 cm时的效率刻度; (c) 样品距探测器 55 cm
时的效率刻度
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图 4 样品 1中 178m2Hf的特征峰

虽然这三个特征峰在能谱中能够被辨识, 但是

它们仍然与其他核素的特征峰有大面积的重叠. 下
面采用两种方法分离重叠峰. 第一种方法是采用
传统方法直接按梯形面积扣除本底, 结果如图 5 所

示. 表 1列出了基于不同的特征峰 (图 5 )计算得到
的样品1中 178m2Hf 的含量.

从表 1可以明显地看出, 基于三个特征峰计算
得到的结果相差较大, 说明这种扣除本底的方法并
不能准确地得到特征峰的峰面积. 为了得到更准确
的结果, 需要对重叠峰进行分离. 鉴于放射性核素
γ能峰一般服从高斯分布, 首先采用高斯双峰拟合
法从重叠峰中提取出特征峰, 再进行计算得到每个
特征峰的峰面积.
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图 5 用梯形面积法扣除特征峰本底示意图 (a) 426 keV特征峰; (b) 495 keV特征峰; (c) 574 keV特征峰

表 1 按梯形面积法扣除特征峰本底后计算得到的 178m2Hf含量

峰中心/keV 特征峰净面积 核素含量/1011

426.4 53428 2.96

494.8 13233 1.14

574.1 12712 1.02

高斯双峰拟合方程为

C = C0 +
NHf

σ1

√
π/2

e
−2

(Ei−E1)2

σ2
1

+
NO

σ2

√
π/2

e
−2

(Ei−E2)2

σ2
2 , (1)

其中, C0为基线高度; σ1, σ2为均方差; Ei为道

数; E1, E2为峰中心道数; NHf为
178m2Hf的特征峰

净计数; NO为杂质峰净计数, C为道数Ei对应的

计数.
图 6给出了采用高斯双峰拟合法得到的 426,

495, 574 keV特征峰的拟合结果.
由于 178m2Hf半衰期为 31 a, 在测量时间内可

以不考虑活度的变化, 178m2Hf 含量可由下式计算
得到:

N = NHf/(λtεη) = NHfT1/2/(0.693tεη), (2)

其中, T1/2为
178m2Hf的半衰期, λ为衰变常量, ε为

探测效率, t为有效测量时间, η为射线的衰变分

支比.
样品 1的测量时间 t = 69735 s. 表 2列出了样

品1中 178m2Hf含量的计算结果.
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图 6 采用高斯双峰拟合法得到的样品 1中 178m2Hf特征峰的拟合结果 (a) 426 keV特征峰; (b) 495 keV特征
峰; (c) 574 keV特征峰

表 2 采用高斯双峰拟合法拟合得到的样品 1中 178m2Hf特征峰数据及计算得到的 178m2Hf核素含量

峰中心/keV 峰左边界/keV 峰右边界/keV 特征峰半高全宽/keV 峰净计数 178m2Hf核素含量/1011

426.3 423.4 428.6 2.51 32545 1.81

494.5 491.4 498.1 2.80 22747 1.85

573.8 571.3 576.6 2.32 18265 1.47
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对 178m2Hf含量的计算结果做误差分析.
178m2Hf含量N的平均值

N =
N1 +N2 + · · ·+Nn

n
, (3)

其中, N1, N2, N3分别为基于不同能量的
178m2Hf

特征峰计算得到的样品中 178m2Hf 核素的含量, n

是用于平均的值的个数. 根据 (3)式计算得到样品
1中 178m2Hf含量的平均值

N =
1.81 + 1.85 + 1.47

3
× 1011 = 1.71× 1011.

不确定度

S(N) =

√
(N1 −N)2 + (N2 −N)2 + · · ·+ (Nn −N)2

n(n− 1)
, (4)

根据 (4)式计算得到样品1中 178m2Hf含量的不确定度

S(N) =

√
(1.81− 1.71)2 + (1.85− 1.71)2 + (1.47− 1.71)2

3× 2
× 1011 = 0.05× 1011.

因此, 样品 1中 178m2Hf的含量为 (1.71 ± 0.05) ×
1011.

由表 2可知, 基于高斯双峰拟合法, 计算得到
的 178m2Hf核素含量相差不大, 说明此方法可以较
好地解析出复杂能谱中特征峰的面积, 从而准确得
到相应核素含量.

样品 2和样品 3的能谱更为复杂, 含有更高的
计数和更多的杂质峰. 下面用同样的方法对它们进
行分析.

表 3和表 4分别列出了采用高斯双峰拟合法

得到的样品 2和样品 3中 178m2Hf核素含量的计
算结果. 根据 (3), (4)式得到样品 2和样品 3中
178m2Hf核素含量分别为 (1.39 ± 0.06) × 1012和

(1.83± 0.08)× 1012.
由表 3和表 4可知, 高斯双峰拟合法可以较好

地解析出复杂能谱中特征峰的面积, 从而准确得
到相应核素含量. 对于本文实验测量的样品, 未提

纯的样品 2和样品 3中 178m2Hf的含量为 1012数量
级, 经过提纯的样品 1中 178m2Hf的含量为 1011数
量级, 这为开展 178m2Hf 核素相关实验的研究打下
了一定的基础.

4 放射性杂质核素分析

本实验所用的靶是天然Yb靶, 由于天然Yb靶
中含有多种Yb同位素, 也可能含有少量的杂质, 因
此, 在束流照射下会产生放射性副产物. 铜基底材
料也可能受到辐射而产生放射性副产物. 为了更全
面地对样品进行分析, 有必要对样品中的其他放射
性杂质核素进行研究. 表 5和表 6列出了在不同能

量α束流照射下Yb同位素产生具有较长寿命核素
的反应道. 表中, Eγ为核素特征峰能量, Iγ为特征
峰的衰变分支比.

表 3 采用高斯双峰拟合法拟合得到的样品 2中 178m2Hf特征峰数据及计算得到的 178m2Hf核素含量

峰中心/keV 特征峰半高全宽/keV 峰净计数 178m2Hf 核素含量/1012

426.3 1.53 6053 1.69

494.5 1.44 3149 1.26

573.8 1.53 3565 1.23

表 4 采用高斯双峰拟合法拟合得到的样品 3中 178m2Hf特征峰数据及计算得到的 178m2Hf核素含量

峰中心/keV 特征峰半高全宽/keV 峰净计数 178m2Hf 核素含量/1012

426.3 1.69 5644 2.22

494.5 1.66 3022 1.70

573.7 1.50 3235 1.57
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我们将α粒子与天然Yb反应产生的长寿命核
素的特征峰与测量得到的能谱中的杂质峰进行对

比, 确定了靶中含量较高的几种放射性杂质核素.
选择对应核素的特征峰, 利用高斯多峰拟合方法计
算相应的放射性杂质核素的含量, 计算结果列于
表 7 .

表 7所列的核素含量是通过分别计算各个核

素的多个特征峰求得含量后再取其平均值得到的.
由于只能观测到 175Hf和 65Zn两种核素的一个明
显的特征峰, 所以没有给出测量不确定度.

未提纯样品中主要含有 172Lu, 175Hf, 172Hf,
173Lu和 65Zn, 其中, 175Hf, 172Hf, 173Lu是由α粒

子与天然Yb同位素反应生成的; 172Lu是 172Hf衰
变得到的, 172Lu的半衰期短, 如果没有其他来
源, 将与 172Hf构成长期平衡, 所以本文仅计算了
172Lu的活度, 计算得到样品 1中 172Lu的活度为
(1.82 ± 0.07) × 104 Bq, 样品 2中 172Lu的活度为
(1.73 ± 0.008) × 105 Bq, 样品 3中 172Lu的活度为
(2.57± 0.004)× 105 Bq; 65Zn是由α粒子与铜反应

生成的.

表 5 在不同能量的α束流照射下Yb同位素产生具有较长寿命核素 173Lu和 175Hf的反应道

反应道 反应阈能/MeV 放射性核素 半衰期 Eγ/keV Iγ/%
170Yb (α, n) 173Hf 10.8

173Lu
173Hf EC+β+, 23.6 h−−−−−−−−−−−→ 173Lu

500 d 272.1 12.5
171Yb (α, 2n) 173Hf 17.6 — 557.4 0.33
172Yb (α, 3n) 173Hf 25.8 — 636.0 0.96
173Yb (α, 4n) 173Hf 32.3 — — —
174Yb (α, 5n) 173Hf 40.0 — — —
171Yb (α, γ) 175Hf 2.5

175Hf

70 d 343.4 84
172Yb (α, n) 175Hf 10.7 — — —
173Yb (α, 2n) 175Hf 17.2 — — —
174Yb (α, 3n) 175Hf 24.8 — — —
176Yb (α, 5n) 175Hf 37.8 — — —

表 6 在不同能量的α束流照射下Yb同位素产生具有较长寿命核素 172Lu和 177mLu的反应道

反应道 反应阈能/MeV 放射性核素 半衰期 Eγ/keV Iγ/%
170Yb (α, d)172Hf 15.1

172Lu
172Hf EC+β+, 1.87 a−−−−−−−−−−−→ 172Lu

1.87 a 810.1 16.63
171Yb (α, t) 172Hf 15.4 — 900.7 29.8
172Yb (α, tn) 172Hf 23.7 — 1093.7 62.5
173Yb (α, t2n) 172Hf 30.2 — — —
174Yb (α, t3n) 172Hf 37.8 — — —
174Yb (α, p) 177mLu 9.6 177mLu

177Tm β−, 23.6 h−−−−−−−−→ 177Yb
177Yb β+, 1.9 h−−−−−−−→ 177mLu

161 d 208.4 11
176Yb (α, t) 177mLu 13.9 — — —
176Yb (α, 3p) 177Tm 25.3 — — —

表 7 靶中各杂质核素的含量

杂质核素种类 样品 1 样品 2 样品 3
175Hf 4.35× 109 3.3× 1011 1.79× 1012

172Hf (1.52± 0.14)× 1012 (1.25± 0.02)× 1013 (1.22± 0.01)× 1013

173Lu 无 (6.47± 0.19)× 1013 (9.52± 0.14)× 1013

65Zn 无 4.74× 1013 6.01× 1013
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由表 7还可知, 样品 2和样品 3中 172Hf, 172Lu
和 65Zn的含量都达到了 1013, 比 178m2Hf含量高出
一个数量级, 172Lu 的活度也很高. 样品 1中不含
65Zn和 173Lu, 与样品 2和样品 3相比, 除 175Hf外,
其他杂质核素都减少了一个数量级以上, 这说明样
品的分离提纯对减少杂质核素有很好的效果, 但代
价是减少了 178m2Hf含量.

通过分析样品1发现, 其中 172Hf与 172Lu构成
长期平衡, 二者活度相等. 但未提纯的样品 2和样
品 3中, 172Lu活度都大于 172Hf活度. 因此可以判
断, 172Lu 不仅来源于 172Hf的衰变, 在α粒子与天

然Yb反应中存在直接生成 172Lu的反应.
利用 175Hf核素含量、172Hf核素含量推算得到

最初样品中 175Hf核素含量N175Hf、
172Hf核素含量

N172Hf, 并与 178m2Hf 核素含量N 做比较, 所得结
果列于表 8 .

表 8 178m2Hf与其他Hf同位素的含量比

样品 1 样品 2 样品 3

N/N175Hf 7.1× 10−3 7.5× 10−3 6.6× 10−3

N/N172Hf 0.0465 0.0568 0.087

由表 8可知, 三个样品中 175Hf与 178m2Hf的含
量比基本一致, 这是合理的结果. 但是, 样品 3的
172Hf含量明显较另外两个样品的 172Hf含量少, 具
体原因还需要做进一步的研究.

5 结 论

本文使用天然Yb元素制靶, 在CS-30回旋加
速器上, 基于 176Yb (α, 2n)反应制备 178m2Hf同质

异能核素. 对三个样品中 178m2Hf同质异能核素及
其他杂质核素的含量进行了测量和分析. 用高斯多
峰拟合方法扣除本底, 相较于传统的梯形面积法,
此方法大幅度降低了结果的相对误差. 测量得到的
未经提纯的样品中 178m2Hf含量皆为 1012 数量级,
经提纯处理后的样品中 178m2Hf的含量较未提纯样
品中 178m2Hf的含量降低了一个数量级, 提纯后的
样品中杂质元素的种类及含量都大幅度减少. 这些
结果对 178m2Hf的生产具有重要的参考价值.

感谢四川大学核工程与核技术实验室吴丽萍副教授的

指导帮助.
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Abstract
178m2Hf isomer is of great importance in science and application. Using natural ytterbium bombarded by α particles

to produce 178m2Hf through 176Yb (α, 2n) 178m2Hf nuclear reaction may be a low-cost way. Three natural ytterbium
targets of about 200 µm in thickness are fabricated by magnetron sputtering of natural Yb onto copper substrates, and
then irradiated with 30 MeV, 50 µA α beam in the CS-30 cyclotron for about 50 hours. After cooling, Hf is isolated
from one target through chemical isolation. Gamma spectra of two targets and the isolated Hf sample are measured
with high purity Ge detector. Overlapping peaks of the complex spectrum are separated by using Gaussian multi-peak
fitting. The content of 178m2Hf nuclide is identified to be 1012 orders of magnitude in each target, and 1011 orders of
magnitude in the purified sample from chemical isolation. The content values of other radioactive nuclides (175Hf, 172Lu,
172Hf, 177Lu, 173Lu ) in targets are also measured.

Keywords: isomer, 178m2Hf, γ energy spectra analysis, cyclotron
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