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核体积效应对重元素稳定同位素分馏的影响

杨 莎
，

刘 耘

中国科学院 地球化学研究所 矿床地球化学国家重点实验室
�

贵阳 ����刃�

早在����年���
�������一�����就建立了化学交换反

应中平衡态的同位素分馏理论
。

这个理论认为
，

在温

度一定的情况下
，

化学交换反应中的同位素富集系数

与质量差 △�成正比 ，

并且与产物中的两个同位素的质

量�
’

和成反比
，

即���
�一�����一�����公式

。

然而
，

这个

理论并不是对元素周期表中的每一个元素适用
。

����年

�����发现
�，，�在� ��� �和� ��� �的交换反应中的异常

同位素效应
，

该异常效应违背了���������
�一���

�

理论
，

且被称为
“
核体积效应

” 。

核体积效应是一种由核电荷

密度和核大小和形状的不同引起的同位素效应
。
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�
对����年建立的同位素分馏理论进行修正

，

在质量变化项的基础上加人了核体积变化项
。

对于交

换反应
� �
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核体积效应的表达式为
�
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其中尸是基态的电子能
，

且核体积效应项与

�汀成正比
。
因此当温度恒定时

，

核体积效应项只与电子

能之差有关
。

此后�����等人通过实验研究了核体积效应对不同重

元素同位素分馏的影响
，

例如��
、
��

、
��

、
��

、
��

、

��
、
��

、
��

、
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�
等元素

。
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从理论计算上也研究了核体积效应对��
、

��和

其他重元素稳定同位素分馏的影响
。

他们研究得出的结

论一致
。

对于轻元素而言
，

交换反应中影响同位素分馏

的主要因素是质量效应
，

核体积效应可以忽略不计
，

但

是对于重元素而言
，

核体积效应则是影响交换反应中同

位素分馏的主要因素
，

且随着重元素原子序数的增大
，

核体积效应对其同位素的分馏更为重要
。
因此

，

在计算

重元素的同位素分馏系数时
，

务必要考虑核体积效应的

影响
。

我们使用量子化学计算方法
，

示范了如何进行
��

、 ” 等同位素体系的平衡分馏系数的计算
。


