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摘要:利用多接收电感耦合等离子体质谱仪(Ｎｅｐｔｕｎｅ ｐｌｕｓ)建立了高精度铅同位素比值 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ 测试方法ꎮ 建立该方法

的过程中ꎬ重点评估了加入的 Ｔｌ 标准溶液对铅同位素比值测试结果的影响ꎬ并最终确定 Ｔｌ 标准溶液的浓度为 ２５ ｎｇ / ｍＬꎬ同
时样品溶液 Ｐｂ 的浓度应该大于 ２５ ｎｇ / ｍＬ(即 Ｐｂ / Ｔｌ 浓度比应大于 １)ꎮ 利用该方法对铅同位素标准物质 ＳＲＭ ９８１ 进行了长

期监控(２０２０ 年 ７ 月—２０２１ 年 ６ 月)ꎬ测试结果为:２０６ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ＝１６.９４１５±０.００１０、２０７ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ＝１５.４９８５±０.０００９、２０８ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ＝
３６.７２０４±０.００２３ꎬ与统计的文献报道值一致ꎮ 长期监控的全流程空白均小于 ０.２５ ｎｇꎬ能满足地质样品高精度铅同位素比值测

试的需要ꎮ 同时运用该方法ꎬ对 ４ 个元素含量标样(ＢＣＲ－２、ＡＧＶ－２、ＢＨＶＯ－２ 和 ＢＩＲ－１ａ)进行了铅同位素比值测试ꎬ测试结

果与文献报道的测试结果和精度一致ꎬ表明建立的方法是准确、可靠的ꎮ
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　 　 铅同位素被广泛应用于同位素定年(Ｃｏｎｎｅｌｌｙ
ｅｔ ａｌ.ꎬ ２００９ꎻ Ｌｉ ｅｔ ａｌ.ꎬ ２０２１)、成矿物质来源研究

(Ｓｔａｎｄｉｓｈ ｅｔ ａｌ.ꎬ ２０１４ꎻ Ｆｅｔｔｅｒ ｅｔ ａｌ.ꎬ ２０１９ꎻ辛末等ꎬ
２０２２)、火山岩成因研究(Ｒｏｓｅ －Ｋｏｇａ ｅｔ ａｌ.ꎬ２０１２ꎻ
Ｍｏｕｇｅｌ ｅｔ ａｌ.ꎬ２０１４ꎻ牛得草等ꎬ２０２１)、环境污染研究

(Ｌｅｅ ｅｔ ａｌ.ꎬ２０１６ꎻＣａｒｔｒó－Ｓａｂａｔé ｅｔ ａｌ.ꎬ２０１９)、考古学

(Ｓｕｎ ｅｔ ａｌ.ꎬ２０１６ꎻＬｉｕ ｅｔ ａｌ.ꎬ２０１８)等各领域ꎮ 因而ꎬ
准确测试铅同位素比值显得尤为重要ꎮ

目前高精度铅同位素比值测试仪器主要有 ２
种ꎬ分别是表面热电离质谱仪(ＴＩＭＳ)和多接收电

感耦合等离子体质谱仪(ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ)ꎮ 过去ꎬ表
面热电离质谱仪是铅同位素比值测试的主要仪器ꎬ
但是由于铅只有２０４ Ｐｂ 是非放射成因同位素ꎬ无法与

Ｓｒ、Ｎｄ 同位素测试一样利用稳定同位素比值(如
８８Ｓｒ / ８６Ｓｒ、１４３Ｎｄ / １４４Ｎｄ)进行内部质量分馏校正ꎬ因而

数据的准确度和重现性都较差ꎮ ＴＩＭＳ 的质量分馏

校正方法主要为:①利用标样 ＳＲＭ ９８１ 的测试值和

推荐值计算分馏校正系数ꎬ再将分馏校正系数应用

到未知样品中ꎻ②利用双稀释剂法或三稀释剂法校

正同位素分馏ꎬ并提高测试的精度和准确度ꎮ 但 ２
种方法都存在不足:第①种是假定未知样品与标样

在仪器上的分馏特性完全一致ꎬ但在实际测试过程

中由于样品和标样的基质成分不一样ꎬ二者的分馏

也不一致ꎻ第②种则对全流程空白提出高要求ꎬ同
时昂贵的稀释剂、２ 次质谱测试及复杂的数据处理ꎬ
都使该方法的普及存在难度ꎮ

近年来ꎬ多接收电感耦合等离子体质谱测试技

术得到了快速发展ꎮ 使用 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ 测试铅同

位素比值的过程中ꎬ样品溶液中加入了铊标准溶

液ꎬ利用铊同位素比值对铅同位素比值进行质量分

馏校正ꎮ 相比于 ＴＩＭＳꎬＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ 测试方法更

方便快捷ꎬ同时也能获得媲美 ＴＩＭＳ 的高精度数据ꎮ
本文报道了利用中国地质调查局武汉地质调

查中心配置的多接收电感耦合等离子体质谱仪

Ｎｅｐｔｕｎｅ ｐｌｕｓ 建立的高精度铅同位素比值测试方

法ꎬ并利用该方法测试了岩石元素含量标样 ＢＣＲ－２、

ＡＧＶ－２、ＢＩＲ－１ａ 和 ＢＨＶＯ－２ 的铅同位素组成ꎬ取
得了理想的结果ꎮ

１　 仪器与主要试剂

１.１　 仪器设备

本次实验均在中国地质调查局武汉地质调查

中心实验测试室(同位素地球化学研究中心)完成ꎮ
化学实验室均为千级净化实验室和百级净化操作

台ꎬ仪器实验室为万级净化实验室ꎮ 实验室使用的

ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ 为美国 Ｔｈｅｒｍｏ Ｆｉｓｈｅｒ Ｓｃｉｅｎｔｉｆｉｃ 公司

生产的 Ｎｅｐｔｕｎｅ ｐｌｕｓ 多接收电感耦合等离子体质

谱仪ꎮ
１.２　 实验材料

(１)酸及其他试剂

实验用到的盐酸、硝酸、氢氟酸为国药集团化

学试剂有限公司生产的 ＣＭＯＳ 级产品ꎬ氢溴酸为德

国默克公司(ＭＥＲＣＫ)生产的产品ꎮ 其中ꎬ盐酸和

硝酸都需要经过 ２ 次亚沸蒸馏(美国 Ｓａｖｉｌｌｅｘ 公司ꎬ
ＤＳＴ－１０００)ꎬ氢氟酸经过 １ 次亚沸蒸馏后使用ꎮ 水

为纯化系统(艾柯ꎬａｄｖａｎｔａｇｅ－Ⅱ)制备的高纯水ꎬ电
阻率为 １８.２ ＭΩ􀅰ｍꎮ

(２)树脂及制备

实验使用的树脂为 ＡＧ－１ ×８ 阴离子交换树脂

(１００ ~ ２００ 目ꎬ美国 Ｂｉｏ－Ｒａｄ 公司)ꎮ 使用前需用 ６
ｍｏｌ / Ｌ 盐酸和超纯水交替清洗数次ꎬ最后保存在 ６
ｍｏｌ / Ｌ 盐酸中ꎮ

(３)器皿及其他材料

器皿均为聚四氟乙烯(ＰＦＡ)材质ꎬ包括试剂瓶

和溶样罐ꎮ 离子交换柱为 Ｐｏｌｙ －Ｐｒｅｐ 型聚丙烯柱

(０.８ ｃｍ ´４ ｃｍꎬ美国 Ｂｉｏ－Ｒａｄ 公司)ꎮ 离心管为 １０
ｍＬ 聚丙烯材质ꎮ 移液器和枪头均为德国 ｅｐｐｅｎｄｏｒｆ
公司生产的产品ꎮ

(４)标准物质

铅同位素标准物质为美国国家标准与技术研

究院(Ｎａｔｉｏｎａｌ Ｉｎｓｔｉｔｕｔｅ ｏｆ Ｓｔａｎｄａｒｄｓ ａｎｄ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ)
研制的 ＳＲＭ ９８１ 和 ＳＲＭ ９８２ꎮ Ｔｌ 标准溶液为
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ＳＲＭ ９９７ꎮ
岩石标样为美国地质调查局(ＵＳＧＳ)研制的玄

武岩标样 ＢＣＲ－２、ＢＩＲ－１ａ、ＢＨＶＯ －２ 和安山岩标

样 ＡＧＶ－２ꎮ

２　 化学分离流程和同位素质谱测试条件

２.１　 器皿清洗及树脂柱准备

ＰＦＡ 溶样罐使用前需使用 ５０％ 的王水煮 ７２ ｈ
以上ꎬ每天需煮沸 １ 次ꎬ待煮沸后将电热板降低至

１７０℃保持温度ꎮ 王水煮完后用高纯水清洗 ３ 次ꎬ并
用高纯水煮沸ꎮ 煮沸后再用高纯水清洗 ３ 次后ꎬ烘
干备用ꎮ

取 １ ｍＬ 树脂充填于树脂柱中ꎬ用 ６ ｍｏｌ / Ｌ 盐酸

和高纯水交替淋洗 ３ 次ꎮ 上样前ꎬ用混合酸(１ ｍｏｌ / Ｌ
氢溴酸＋２ ｍｏｌ / Ｌ 盐酸)平衡树脂柱ꎮ 树脂为一次性

使用ꎬ每次用完需充填新的树脂ꎮ
２.２　 样品制备及树脂柱分离

岩石样品依据 Ｐｂ 含量不同称取 ５０ ~ １００ ｍｇ 于

聚四氟乙烯杯ꎬ加入 １ ｍＬ 硝酸和 ２ ｍＬ 氢氟酸ꎬ在
１８０℃条件下密闭溶解样品 ７２ ｈ 后开盖蒸干ꎮ 蒸干

后加入 １ ｍＬ 盐酸和 １ ｍＬ 硝酸ꎬ再次于 １８０℃条件

下溶样 ４８ ｈ 后蒸干ꎮ 样品蒸干后ꎬ加入 １.５ ｍＬ ６
ｍｏｌ / Ｌ 盐酸溶解ꎬ再次蒸干(重复操作 １ 次)ꎮ 随后

加入 ４ ｍＬ 混合酸(１ ｍｏｌ / Ｌ 氢溴酸＋２ ｍｏｌ / Ｌ 盐酸)
并于 ６０ ~ ７０℃溶解ꎬ并将其转入离心管中离心ꎮ 将

上层清液加入 ＡＧ－１×８ 阴离子树脂柱ꎬ用 ８ ｍＬ ０.３
ｍｏｌ / Ｌ 氢溴酸淋洗杂质 ２ 次ꎬ３ ｍＬ ０.５ ｍｏｌ / Ｌ 盐酸

转换体系ꎬ再用 ７ ｍＬ ６ ｍｏｌ / Ｌ 盐酸解吸铅(具体流

程见表 １)ꎬ解析的样品蒸干后加入 ０.５ ｍＬ ７ ｍｏｌ / Ｌ
硝酸并蒸干ꎮ 蒸干后再加入 ４ ｍＬ ２％ ~ ５％ 硝酸溶

液ꎬ并加入 １０ μＬ １０ μｇ / ｍＬ Ｔｌ 标准溶液作为内标ꎮ
待溶液混合均匀后ꎬ上机测试ꎮ

表 １　 样品的化学分离流程

Ｔａｂｌｅ １　 Ｃｈｅｍｉｃａｌ ｐｒｏｃｅｄｕｒｅ ｆｏｒ ｌｅａｄ ｓｅｐａｒａｔｉｏｎ

步骤 用量 备注

６ ｍｏｌ / Ｌ ＨＣｌ 和超纯水交替淋洗 每次各 １０ ｍＬꎬ３ 次 清洗树脂

１ｍｏｌ / Ｌ ＨＢｒ＋２ ｍｏｌ / Ｌ ＨＣｌ ２ ｍＬ 平衡树脂

１ｍｏｌ / Ｌ ＨＢｒ＋２ ｍｏｌ / Ｌ ＨＣｌ ４ ｍＬ 上样

０.３ ｍｏｌ / Ｌ ＨＢｒ ８ ｍＬꎬ２ 次 淋洗杂质

０.５ ｍｏｌ / Ｌ ＨＣｌ ３ｍＬ 转换体系

６ ｍｏｌ / Ｌ ＨＣｌ ７ ｍＬ 解吸 Ｐｂ

２.３　 质谱测试

Ｎｅｐｔｕｎｅ ｐｌｕｓ 配置了 ９ 个法拉第杯ꎬＰｂ 同位素

测试使用其中的 ７ 个法拉第杯(Ｌ３－Ｈ３)ꎬ具体的杯

结构和仪器参数见表 ２ꎮ 样品和标样均以 ２％ ~ ５％
硝酸溶液为介质ꎬ使用氩气作为载气和进样气ꎬ经
由 ＰＦＡ－１００ 雾化器 (９０ ~ １５０ μＬ / ｍｉｎ) 进入仪器

测试ꎮ
每次采集数据前ꎬ均校正一次峰中心 ( Ｐｅａｋ

Ｃｅｎｔｅｒｉｎｇ)ꎬ每个测试结果均采集 ７ 组数据(ｂｌｏｃｋ)ꎬ
每组数据扫描 １０ 次ꎬ每次扫描的积分时间为 ４.１９４
ｓꎮ 每测 ５ ~ ８ 件样品测 １ 次标样(ＳＲＭ ９８１)ꎮ 测试

过程中ꎬ使用２０３ Ｔｌ / ２０５ Ｔｌ 值(Ｔｌ 标准溶液)对铅同位

素比值进行在线质量分馏校正ꎬ校正法则为幂定律

法则ꎮ 相邻样品之间用 ２％ ~ ５％ 硝酸溶液清洗系

统ꎬ清洗时间一般为 ３ ~ ５ ｍｉｎꎮ 对于清洗时间需要

特别注意的是ꎬ若前一个样品含量较高时(一般为
２０８Ｐｂ信号大于 ２０ Ｖ)ꎬ通常需要增加清洗时间ꎬ只有

当 Ｐｂ 和 Ｔｌ 各同位素离子流信号强度稳定并小于 １
ｍＶ 时才能判断为清洗干净ꎮ

３　 条件实验

３.１　 ２０４Ｈｇ 干扰校正

氩气作为载气ꎬ通常含有微量的汞ꎬ其中２０４ Ｈｇ
会对２０４Ｐｂ 造成干扰ꎮ 因此ꎬ通过汞同位素天然丰度

比值( ２０２ Ｈｇ / ２０４ Ｈｇ ＝４.３５０３７０)和检测到的２０２ Ｈｇ 信

号扣除２０４Ｈｇ 对２０４Ｐｂ 的影响ꎮ
通过长期监测 ( ２０１８ 年 １１ 月—２０１９ 年 １０

月)ꎬ２０２Ｈｇ 信号强度稳定保持在约 ０.０２ ｍＶ 的水平ꎬ

表 ２　 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ 的仪器参数设置

Ｔａｂｌｅ ２　 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ ｏｐｅｒａｔｉｏｎ ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ

名　 　 称 具 体 描 述

仪器型号 Ｔｈｅｒｍｏ Ｆｉｓｈｅｒ ＳｃｉｅｎｔｉｆｉｃꎬＮｅｐｔｕｎｅ ｐｌｕｓ

高频发生器功率 约 １２００ Ｗ

冷却气 １６ Ｌ / ｍｉｎ

辅助气 ０.８ Ｌ / ｍｉｎ

样品气 约 １ Ｌ / ｍｉｎ

分辨率 低分辨

锥 Ｎｉ 锥(标准采样锥＋Ｈ 截取锥)

接收器
法拉第杯ꎻＬ３( ２０２ Ｈｇ)ꎬＬ２( ２０３ Ｔｌ)ꎬＬ１( ２０４ Ｐｂ)ꎬ

Ｃ( ２０５ Ｔｌ)ꎬＨ１( ２０６ Ｐｂ)ꎬＨ２( ２０７ Ｐｂ)ꎬＨ３( ２０８ Ｐｂ)

灵敏度 ２０８ Ｐｂ:１０ ~ １２ Ｖ(Ｐｂ 标准溶液的浓度为 ２００ ｎｇ / ｍＬ)
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在进行２０４Ｈｇ 干扰校正后ꎬ校正前和校正后的铅同位

素比值差别很小ꎬ即２０４ Ｈｇ 对２０４ Ｐｂ 的影响可忽略不

计ꎮ 为保证数据的准确ꎬ每个数据仍然会进行２０４ Ｈｇ
干扰校正ꎮ
３.２　 质量分馏校正

铅同位素比值测试过程中ꎬ加入了 Ｔｌ 标准溶液

作为内标ꎬ通过 Ｔｌ 同位素的天然丰度比值计算质量

分馏系数ꎬ并利用该分馏系数对铅同位素进行质量

分馏校正ꎮ
前人研究表明ꎬ不同元素的同位素质量分馏系

数并不完全相等ꎬ存在不可忽视的差别(Ｗｉｌｌｉａｍ ｅｔ
ａｌ.ꎬ２０００)ꎬ因而直接利用 Ｔｌ 同位素的质量分馏系数

对铅同位素进行分馏校正会带来一定的偏差ꎬ需要

分别计算铊同位素和铅同位素分馏系数ꎬ并建立二

者的相关关系ꎬ再对铅同位素进行质量分馏校正ꎮ
然而该方法很繁琐ꎬ需要大量的实验和计算过程ꎮ

为简化实验操作的流程ꎬ并达到高效、准确的

测试目的ꎬ实验过程中并不使用铊同位素的天然丰

度比值来进行质量分馏校正ꎬ而是通过调整该比值

(即人为给定铊标准溶液的“真值”)的方式使铅同

位素标准物质(ＳＲＭ ９８２)的测试值与推荐值一致ꎮ
使用该方法不需要建立铊同位素分馏系数与铅同

位素分馏系数之间的关系ꎬ最终确定的 Ｔｌ 标准溶液

“真值”已经包含了二者分馏系数的差异ꎮ
２０１８ 年 １１ 月—２０１９ 年 ５ 月ꎬ经过多次测试得

到的铊标准溶液的２０３ Ｔｌ / ２０５ Ｔｌ“真值”为 ０.４１８６５２ꎮ
使用该比值对铅同位素标准物质(ＳＲＭ ９８１)进行

了长期的测试ꎬ测试结果与推荐值和文献报道值一

致ꎬ具体的数据及分析见后文(３.４ 小节)ꎮ
３.３　 Ｔｌ 标准溶液对铅同位素比值测试的影响

２０４Ｐｂ 在普通铅中的丰度(约 １.４％ )很低ꎬ地质

应用中用到的同位素比值通常含有２０４ Ｐｂ ( ２０６Ｐｂ /
２０４Ｐｂ、２０７Ｐｂ / ２０４Ｐｂ、２０８Ｐｂ / ２０４Ｐｂ)ꎮ 因而ꎬ准确测试２０４ Ｐｂ
决定了铅同位素比值的精度和准确度ꎮ 前人的研

究表明ꎬＴｌ 溶液中的２０３ Ｔｌ 和２０５ Ｔｌ 会由于拖尾效应

对２０４Ｐｂ 产生干扰ꎬ但对于影响大小不同的学者结论

不尽相同(Ｒｅｈｋäｍｐｅｒ ｅｔ ａｌ.ꎬ２０００ꎻＣｏｌｌｅｒｓｏｎ ｅｔ ａｌ.ꎬ
２００２ꎻＬｉ ｅｔ ａｌ.ꎬ２００３ꎻ何学贤等ꎬ２００５)ꎮ 例如 Ｌｉ ｅｔ ａｌ.
(２００３)认为ꎬ测试溶液中 Ｐｂ / Ｔｌ>５(浓度比值)ꎬ才
能获得可靠的铅同位素数据ꎻ何学贤等(２００５)则认

为ꎬ不同的 Ｔｌ / Ｐｂ 值(０.０２ ~ １０)对铅同位素影响较

小ꎬ加入与样品溶液 Ｐｂ 浓度相当的 Ｔｌ 就可以了ꎮ

为了评估 Ｔｌ 的加入量对铅同位素比值测试的

影响ꎬ在铅同位素标准物质 ＳＲＭ ９８１ 中添加了不同

浓度的 Ｔｌ 标准溶液ꎬ并测试 ＳＲＭ ９８１ 的比值ꎮ 实

验方案如下:①首先配制了不同浓度的 ＳＲＭ ９８１ 溶

液ꎬ浓度约为 ５ ｎｇ / ｍＬ、１０ ｎｇ / ｍＬ、２０ ｎｇ / ｍＬ、５０ ｎｇ /
ｍＬ、１００ ｎｇ / ｍＬ、２００ ｎｇ / ｍＬ、３００ ｎｇ / ｍＬꎻ②依据不

同的 Ｐｂ / Ｔｌ 值(浓度比约为 ０.１、０.２、０.５、１、２、５、１０、
２０)和 Ｐｂ 浓度ꎬ向 ＳＲＭ ９８１ 溶液中添加相对应浓度

的 Ｔｌ 标准溶液(除 Ｔｌ 浓度大于 ５００ ｎｇ / ｍＬ 样品无

法测试)ꎬ共获得 ５０ 件待测样品ꎬ表 ３ 为所有样品的

测试结果ꎮ
图 １ 为标准物质 ＳＲＭ ９８１ ２０８Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ 的测试

结果ꎬ为了评价数据的准确性ꎬ以文献报道数据平

均值为参考值ꎬ两倍标准偏差为上下限(文献数据

平均值结果见表 ４)ꎮ 结果显示:①当 Ｐｂ / Ｔｌ>１ꎬ且
溶液中 Ｐｂ 浓度大于 ２０ ｎｇ / ｍＬ 时ꎬＴｌ 浓度的变化

对 Ｐｂ 同位素比值精度和准确度的影响有限ꎻ②当

Ｐｂ / Ｔｌ<１ 时ꎬ无论溶液中 Ｐｂ 的浓度为多少ꎬ测试比

值均低于文献报道数据平均值两倍标准偏差的范

围ꎻ③需要特别注意的是ꎬ当 Ｐｂ / Ｔｌ ＝１ 时ꎬ无论 Ｐｂ
的浓度为多少ꎬ测试数据均在文献报道数据平均

值两倍标准偏差的下限附近ꎬ指示 Ｐｂ 的量不能低

于 Ｔｌ 标准溶液的加入量ꎻ④当溶液中 Ｐｂ 的浓度小

于 ２０ ｎｇ / ｍＬ 时ꎬ测试比值的精度及准确度都较

差ꎻ⑤当 Ｔｌ 的浓度低于 １０ ｎｇ / ｍＬ 时ꎬ测试数据的

精度会增大ꎬ表明低浓度的 Ｔｌ 对于铅同位素比值

的测试精度是有一定的影响的ꎬ即铊同位素比值

是否准确测得是影响铅同位素比值测试精度的一

个重要因素ꎮ
综合以上结果ꎬ建议样品中 Ｐｂ / Ｔｌ 值应大于 １

且 Ｐｂ 的浓度不低于 ２５ ｎｇ / ｍＬꎬＴｌ 的浓度固定为 ２５
ｎｇ / ｍＬꎮ Ｐｂ 的浓度不低于 ２５ ｎｇ / ｍＬꎬ保证了测试精

度与其他实验室数据相当ꎮ 同时 Ｔｌ 的浓度固定为

２５ ｎｇ / ｍＬꎬ既保证了“测准”Ｔｌ 同位素比值ꎬ也保证

Ｐｂ / Ｔｌ 浓度比大于 １ꎬ降低 Ｔｌ 对２０４Ｐｂ 的影响ꎮ
３.４　 标准物质 ＳＲＭ ９８１ 测试值及重现性

表 ５ 统计了本实验 ２０２０ 年 ７ 月—２０２１ 年 ６ 月

ＳＲＭ ９８１ 的数据ꎬ本实验 ＳＲＭ ９８１ 长期测试平均

值为:２０６Ｐｂ / ２０４Ｐｂ ＝１６.９４１５±０.００１０(２σ)、２０７ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ＝
１５.４９８５±０.０００９(２σ)、２０８ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ＝３６.７２０４±０.００２３
(２σ)ꎮ２０７Ｐｂ / ２０６Ｐｂ 和２０８ Ｐｂ / ２０６ Ｐｂ 的测试值与推荐值

在误差范围内一致ꎮ
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图 １　 标准物质 ＳＲＭ ９８１(不同浓度 Ｔｌ 标准溶液及不同 Ｐｂ / Ｔｌ 值)铅同位素比值测试结果

(图中实线为统计的文献报道值测试平均值ꎬ虚线为测试平均值两倍标准偏差的上限和下限)

Ｆｉｇ. １　 Ｐｂ ｉｓｏｔｏｐｅ ｒａｔｉｏｓ ｏｆ ＳＲＭ ９８１ ｗｉｔｈ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｓ ｏｆ Ｔｌ ｓｔａｎｄａｒｄ ｓｏｌｕｔｉｏｎ ａｎｄ Ｐｂ / Ｔｌ ｒａｔｉｏ

０２５１ 地 质 通 报　 　 ＧＥＯＬＯＧＩＣＡＬ ＢＵＬＬＥＴＩＮ ＯＦ ＣＨＩＮＡ ２０２３ 年　



表 ３　 标准物质 ＳＲＭ ９８１(不同浓度 Ｔｌ 标准溶液及不同 Ｐｂ / Ｔｌ 值)铅同位素比值测试结果

Ｔａｂｌｅ ３　 Ｐｂ ｉｓｏｔｏｐｅ ｒａｔｉｏｓ ｏｆ ＳＲＭ ９８１ ｗｉｔｈ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｓ ｏｆ Ｔｌ ｓｔａｎｄａｒｄ ｓｏｌｕｔｉｏｎ ａｎｄ Ｐｂ / Ｔｌ ｒａｔｉｏ

Ｔｌ / (ｎｇ􀅰ｍＬ－１) Ｐｂ / (ｎｇ􀅰ｍＬ－１) Ｐｂ / Ｔｌ ２０６ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ ２０７ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ ２０８ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ

１５ ３００ ２０ １６.９４１８ ０.０００２ １５.４９９２ ０.０００３ ３６.７２２９ ０.０００８

３０ ３００ １０ １６.９４１６ ０.０００２ １５.４９９１ ０.０００５ ３６.７２２７ ０.００１０

６０ ３００ ５ １６.９４０８ ０.０００３ １５.４９８４ ０.０００３ ３６.７２０８ ０.００１０

１５０ ３００ ２ １６.９３９８ ０.０００２ １５.４９７６ ０.０００２ ３６.７１９０ ０.０００６

３００ ３００ １ １６.９３７９ ０.０００３ １５.４９５８ ０.０００３ ３６.７１４６ ０.０００６

１０ ２００ ２０ １６.９４１０ ０.０００３ １５.４９８８ ０.０００３ ３６.７２１０ ０.００１２

２０ ２００ １０ １６.９４１７ ０.０００５ １５.４９９０ ０.０００４ ３６.７２２１ ０.００１１

４０ ２００ ５ １６.９４０６ ０.０００３ １５.４９８１ ０.０００２ ３６.７１９６ ０.００１０

１００ ２００ ２ １６.９４０５ ０.０００４ １５.４９８１ ０.０００５ ３６.７２０４ ０.００１０

２００ ２００ １ １６.９４００ ０.０００５ １５.４９７７ ０.０００４ ３６.７１９２ ０.００１１

４００ ２００ ０.５ １６.９３４１ ０.０００５ １５.４９１８ ０.０００５ ３６.７０５４ ０.００１２

５ １００ ２０ １６.９４２７ ０.０００６ １５.５００６ ０.０００６ ３６.７２６１ ０.００１９

１０ １００ １０ １６.９４１４ ０.０００７ １５.４９９３ ０.０００７ ３６.７２１７ ０.００１０

２０ １００ ５ １６.９４１２ ０.０００２ １５.４９９１ ０.０００３ ３６.７２１８ ０.０００６

５０ １００ ２ １６.９４０４ ０.０００５ １５.４９７９ ０.０００４ ３６.７２０６ ０.０００８

１００ １００ １ １６.９３８６ ０.０００９ １５.４９６３ ０.０００７ ３６.７１６０ ０.００１６

２００ １００ ０.５ １６.９３３７ ０.０００８ １５.４９１５ ０.０００６ ３６.７０５０ ０.００１７

５００ １００ ０.２ １６.９２０４ ０.００１６ １５.４７８９ ０.００１５ ３６.６７５１ ０.００３５

２.５ ５０ ２０ １６.９４１９ ０.００１０ １５.４９９６ ０.００１５ ３６.７２４２ ０.００４６

５ ５０ １０ １６.９４２５ ０.０００６ １５.５００３ ０.０００６ ３６.７２６９ ０.００１４

１０ ５０ ５ １６.９４１６ ０.０００５ １５.４９９３ ０.０００５ ３６.７２２９ ０.００１７

２５ ５０ ２ １６.９４０５ ０.０００６ １５.４９８０ ０.０００６ ３６.７１９１ ０.００１４

５０ ５０ １ １６.９３８６ ０.０００８ １５.４９６２ ０.０００７ ３６.７１５５ ０.００１６

１００ ５０ ０.５ １６.９３５１ ０.０００８ １５.４９３０ ０.０００７ ３６.７０７５ ０.００２０

２５０ ５０ ０.２ １６.９２３１ ０.００１５ １５.４８１６ ０.００１６ ３６.６８１３ ０.００３３

５００ ５０ ０.１ １６.９０１２ ０.００２９ １５.４６１４ ０.００２７ ３６.６３３０ ０.００６０

１ ２０ ２０ １６.９４１７ ０.００３３ １５.５００３ ０.００３５ ３６.７２６７ ０.００９８

２ ２０ １０ １６.９４２８ ０.００２４ １５.５００９ ０.００２３ ３６.７２６３ ０.００７１

４ ２０ ５ １６.９４２２ ０.００３０ １５.４９９８ ０.００３０ ３６.７２４５ ０.００７９

１０ ２０ ２ １６.９３７６ ０.００１１ １５.４９５０ ０.００１１ ３６.７１３９ ０.００３０

２０ ２０ １ １６.９３７１ ０.００２５ １５.４９４９ ０.００２４ ３６.７１２２ ０.００５６

４０ ２０ ０.５ １６.９３４１ ０.００３２ １５.４９２３ ０.００２８ ３６.７０４８ ０.００６７

１００ ２０ ０.２ １６.９２３３ ０.００３５ １５.４８１３ ０.００３５ ３６.６８１６ ０.００８４

２００ ２０ ０.１ １６.９０２８ ０.００３５ １５.４６３０ ０.００２９ ３６.６３６９ ０.００７３

０.５ １０ ２０ １６.９３５７ ０.００１４ １５.４９８０ ０.００４７ ３６.７２０９ ０.０１３７

１ １０ １０ １６.９４３４ ０.００４９ １５.５０３４ ０.００４８ ３６.７３６３ ０.０１２８

２ １０ ５ １６.９３７４ ０.００２１ １５.４９７０ ０.００２２ ３６.７１６４ ０.００６７

５ １０ ２ １６.９３９４ ０.０００５ １５.４９５７ ０.００１０ ３６.７１８５ ０.００１１

１２５１　 第 ４２ 卷 第 ９ 期 卢山松等:高精度铅同位素比值 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ 测试方法及岩石标样铅同位素组成



续表 ３－１　 　

Ｔｌ / (ｎｇ􀅰ｍＬ－１) Ｐｂ / (ｎｇ􀅰ｍＬ－１) Ｐｂ / Ｔｌ ２０６ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ ２０７ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ ２０８ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ

１０ １０ １ １６.９３２９ ０.００４５ １５.４９０６ ０.００４５ ３６.７０３３ ０.０１１３

２０ １０ ０.５ １６.９３５４ ０.０００８ １５.４９４３ ０.０００８ ３６.７１１２ ０.００２３

５０ １０ ０.２ １６.９２１４ ０.００３７ １５.４７９３ ０.００３２ ３６.６７８３ ０.００８７

１００ １０ ０.１ １６.９１０８ ０.００４９ １５.４６９４ ０.００４６ ３６.６５１８ ０.００９９

０.２５ ５ ２０ １６.９３７０ ０.００８９ １５.４９２１ ０.００８７ ３６.７０７０ ０.０２３４

０.５ ５ １０ １６.９５４４ ０.０１０５ １５.５１０５ ０.０１０８ ３６.７５０８ ０.０２８６

１ ５ ５ １６.９３７６ ０.００５２ １５.４９４０ ０.００４９ ３６.７０７９ ０.０１１８

２.５ ５ ２ １６.９４１０ ０.００６０ １５.４９７６ ０.００５９ ３６.７１９７ ０.０１２５

５ ５ １ １６.９４０８ ０.００４８ １５.４９６６ ０.００４０ ３６.７１５５ ０.００９３

１０ ５ ０.５ １６.９３４０ ０.０１００ １５.４９１３ ０.００９４ ３６.７０４３ ０.０２２２

２５ ５ ０.２ １６.９２１１ ０.００３８ １５.４７８６ ０.００３２ ３６.６７６９ ０.００７４

５０ ５ ０.１ １６.９１５０ ０.００６９ １５.４７３７ ０.００６８ ３６.６５９１ ０.０１６２

Ｔｌ / (ｎｇ􀅰ｍＬ－１) Ｐｂ / (ｎｇ􀅰ｍＬ－１) Ｐｂ / Ｔｌ ２０８ Ｐｂ / ２０６ Ｐｂ ２σ ２０７ Ｐｂ / ２０６ Ｐｂ ２σ ２０４ Ｐｂ / ２０６ Ｐｂ ２σ

１５ ３００ ２０ ２.１６７５７ ０.００００３ ０.９１４８４８ ０.０００００８ ０.０５９０２５ ０.０００００１

３０ ３００ １０ ２.１６７６２ ０.００００２ ０.９１４８７３ ０.０００００４ ０.０５９０２６ ０.０００００１

６０ ３００ ５ ２.１６７５８ ０.００００３ ０.９１４８５８ ０.０００００３ ０.０５９０２９ ０.０００００１

１５０ ３００ ２ ２.１６７６０ ０.００００２ ０.９１４８６５ ０.０００００７ ０.０５９０３２ ０.０００００１

３００ ３００ １ ２.１６７６０ ０.００００２ ０.９１４８６１ ０.０００００１ ０.０５９０３９ ０.０００００１

１０ ２００ ２０ ２.１６７５４ ０.００００５ ０.９１４８５５ ０.０００００５ ０.０５９０２８ ０.０００００１

２０ ２００ １０ ２.１６７５６ ０.００００２ ０.９１４８５２ ０.０００００７ ０.０５９０２６ ０.０００００２

４０ ２００ ５ ２.１６７５３ ０.００００２ ０.９１４８４９ ０.０００００７ ０.０５９０３０ ０.０００００１

１００ ２００ ２ ２.１６７６１ ０.００００２ ０.９１４８５８ ０.０００００７ ０.０５９０３０ ０.０００００２

２００ ２００ １ ２.１６７６１ ０.００００２ ０.９１４８６０ ０.０００００５ ０.０５９０３２ ０.０００００２

４００ ２００ ０.５ ２.１６７５７ ０.００００２ ０.９１４８４７ ０.０００００４ ０.０５９０５２ ０.０００００２

５ １００ ２０ ２.１６７５７ ０.００００１ ０.９１４８６０ ０.０００００８ ０.０５９０２３ ０.０００００２

１０ １００ １０ ２.１６７６３ ０.００００６ ０.９１４８５４ ０.００００１５ ０.０５９０２７ ０.０００００３

２０ １００ ５ ２.１６７６１ ０.００００３ ０.９１４８６６ ０.０００００７ ０.０５９０２８ ０.０００００１

５０ １００ ２ ２.１６７６３ ０.００００５ ０.９１４８６３ ０.０００００９ ０.０５９０３１ ０.０００００２

１００ １００ １ ２.１６７６３ ０.００００２ ０.９１４８５５ ０.０００００７ ０.０５９０３７ ０.０００００３

２００ １００ ０.５ ２.１６７５８ ０.００００２ ０.９１４８４３ ０.０００００６ ０.０５９０５４ ０.０００００３

５００ １００ ０.２ ２.１６７５１ ０.００００１ ０.９１４８２４ ０.０００００９ ０.０５９１００ ０.０００００６

２.５ ５０ ２０ ２.１６７５１ ０.００００９ ０.９１４８３７ ０.００００１７ ０.０５９０２５ ０.０００００４

５ ５０ １０ ２.１６７７３ ０.００００２ ０.９１４８７５ ０.０００００５ ０.０５９０２３ ０.０００００２

１０ ５０ ５ ２.１６７５９ ０.００００４ ０.９１４８７６ ０.００００１０ ０.０５９０２６ ０.０００００２

２５ ５０ ２ ２.１６７５７ ０.００００４ ０.９１４８４１ ０.００００１０ ０.０５９０３０ ０.０００００２

２２５１ 地 质 通 报　 　 ＧＥＯＬＯＧＩＣＡＬ ＢＵＬＬＥＴＩＮ ＯＦ ＣＨＩＮＡ ２０２３ 年　



续表 ３－２　 　

Ｔｌ / (ｎｇ􀅰ｍＬ－１) Ｐｂ / (ｎｇ􀅰ｍＬ－１) Ｐｂ / Ｔｌ ２０８ Ｐｂ / ２０６ Ｐｂ ２σ ２０７ Ｐｂ / ２０６ Ｐｂ ２σ ２０４ Ｐｂ / ２０６ Ｐｂ ２σ

５０ ５０ １ ２.１６７５９ ０.００００３ ０.９１４８５６ ０.００００１３ ０.０５９０３７ ０.０００００３

１００ ５０ ０.５ ２.１６７５８ ０.００００３ ０.９１４８５０ ０.０００００９ ０.０５９０４９ ０.０００００３

２５０ ５０ ０.２ ２.１６７５２ ０.００００１ ０.９１４８２７ ０.０００００９ ０.０５９０９１ ０.０００００５

５００ ５０ ０.１ ２.１６７４５ ０.００００２ ０.９１４７９５ ０.００００１６ ０.０５９１６７ ０.００００１０

１ ２０ ２０ ２.１６７７９ ０.０００１６ ０.９１４９０９ ０.００００３５ ０.０５９０２６ ０.００００１１

２ ２０ １０ ２.１６７６３ ０.０００１２ ０.９１４８７１ ０.００００３７ ０.０５９０２２ ０.０００００８

４ ２０ ５ ２.１６７６６ ０.００００８ ０.９１４８５７ ０.００００１６ ０.０５９０２４ ０.００００１０

１０ ２０ ２ ２.１６７６４ ０.００００６ ０.９１４８４６ ０.００００１９ ０.０５９０４０ ０.０００００４

２０ ２０ １ ２.１６７５８ ０.００００４ ０.９１４８７３ ０.００００２６ ０.０５９０４２ ０.０００００９

４０ ２０ ０.５ ２.１６７５７ ０.００００２ ０.９１４８５１ ０.００００２１ ０.０５９０５３ ０.００００１１

１００ ２０ ０.２ ２.１６７５１ ０.００００２ ０.９１４８０６ ０.００００１３ ０.０５９０９０ ０.００００１２

２００ ２０ ０.１ ２.１６７４５ ０.００００３ ０.９１４７９４ ０.００００１６ ０.０５９１６２ ０.００００１２

０.５ １０ ２０ ２.１６７５６ ０.０００３４ ０.９１４８２９ ０.００００８７ ０.０５９０４７ ０.０００００５

１ １０ １０ ２.１６７９２ ０.０００２２ ０.９１４８９４ ０.００００４７ ０.０５９０２０ ０.００００１７

２ １０ ５ ２.１６７８９ ０.０００１５ ０.９１４９１６ ０.００００３５ ０.０５９０４１ ０.０００００７

５ １０ ２ ２.１６７５７ ０.００００７ ０.９１４８４９ ０.００００２０ ０.０５９０３４ ０.０００００２

１０ １０ １ ２.１６７５７ ０.００００７ ０.９１４９０４ ０.００００２４ ０.０５９０５７ ０.００００１６

２０ １０ ０.５ ２.１６７５８ ０.００００２ ０.９１４８９２ ０.００００２３ ０.０５９０４８ ０.０００００３

５０ １０ ０.２ ２.１６７５５ ０.００００６ ０.９１４７９９ ０.００００２９ ０.０５９０９７ ０.００００１３

１００ １０ ０.１ ２.１６７４６ ０.００００４ ０.９１４７６２ ０.００００１９ ０.０５９１３４ ０.００００１７

０.２５ ５ ２０ ２.１６７０９ ０.０００８１ ０.９１４６６８ ０.０００１７９ ０.０５９０４３ ０.００００３１

０.５ ５ １０ ２.１６７７５ ０.０００３７ ０.９１４８３６ ０.００００９７ ０.０５８９８２ ０.００００３７

１ ５ ５ ２.１６７２４ ０.０００２３ ０.９１４７８１ ０.００００５３ ０.０５９０４１ ０.００００１８

２.５ ５ ２ ２.１６７５５ ０.０００１５ ０.９１４８３４ ０.００００４５ ０.０５９０２９ ０.００００２１

５ ５ １ ２.１６７４６ ０.００００８ ０.９１４７９３ ０.００００１９ ０.０５９０２９ ０.００００１７

１０ ５ ０.５ ２.１６７４９ ０.００００９ ０.９１４８０６ ０.００００４２ ０.０５９０５３ ０.００００３５

２５ ５ ０.２ ２.１６７３１ ０.００００３ ０.９１４７２９ ０.００００３９ ０.０５９０９８ ０.００００１３

５０ ５ ０.１ ２.１６７２９ ０.００００５ ０.９１４８０１ ０.００００５１ ０.０５９１２０ ０.００００２４

　 　 由于 ＳＲＭ ９８１ 推荐值的范围较大ꎬ在实际测试

过程中标样的测试值波动范围较小ꎬ为更准确地评

估测试数据的质量ꎬ本文统计了文献中报道的不同

实验室 ＳＲＭ ９８１ 的铅同位素比值测试结果并进行

了比对(表 ５)ꎮ 结果显示ꎬ本实验室的测试结果ꎬ与
国内外学者长期统计结果一致(Ｔａｙｌｏｒ ｅｔ ａｌ.ꎬ２０１５ꎻ
Ｙｕａｎ ｅｔ ａｌ.ꎬ２０１６)ꎬ尤其与 ＴＩＭＳ 双(或三)稀释剂法

的测试结果基本一致(Ｇａｌｅｒ ｅｔ ａｌ.ꎬ１９９８ꎻＴｈｉｒｌｗａｌｌꎬ
２００２ꎻＫｕｒｉｔａｎｉ ｅｔ ａｌ.ꎬ２００３ꎻＢａｋｅｒ ｅｔ ａｌ.ꎬ２００４ꎻＡｍｅｌｉｎ
ｅｔ ａｌ.ꎬ２００６ꎻＭａｋｉｓｈｉｍａ ｅｔ ａｌ.ꎬ２００７ꎻ２０１０ꎻＨｏｅｒｎｌｅ ｅｔ
ａｌ.ꎬ２０１１ꎻ刘希军等ꎬ２０１３)ꎮ 最后ꎬ本次计算了文献

报道的所有数据的平均值和两倍标准偏差ꎬ本实验室

的结果在测试平均值的两倍标准偏差范围内(图 ２)ꎮ
３.５　 全流程空白

铅同位素比值测试过程中ꎬ试剂及环境中 Ｐｂ
的本底的高低是影响测试数据质量的重要因素ꎬ因
而需要评估和监控全流程空白ꎮ 本实验室利用同

位素稀释法计算全流程空白ꎬ使用的稀释剂是２０８ Ｐｂ
稀释剂(溶液浓度为 １９. ０２８ μｇ / ｍＬꎬ２０８ Ｐｂ / ２０６ Ｐｂ ＝
１１３６)ꎬ每次称取 １０ ~ ２０ ｍｇ 稀释剂溶液ꎬ化学分离

流程与岩石样品一致ꎬ最后通过测试空白样品的
２０８Ｐｂ / ２０６Ｐｂ 值计算全流程空白ꎮ
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表 ４　 不同实验室标准物质 ＳＲＭ ９８１ 铅同位素比值测试结果比对

Ｔａｂｌｅ ４　 Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎ ｏｆ Ｐｂ ｉｓｏｔｏｐｅ ｒａｔｉｏｓ ｏｆ ＳＲＭ ９８１ ｗｉｔｈ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｍｅｔｈｏｄｓ ｉｎ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｌａｂｏｒａｔｏｒｉｅｓ

数据来源 测试方法 测试仪器
２０６ Ｐｂ /
２０４ Ｐｂ

２σ
２０７ Ｐｂ /
２０４ Ｐｂ

２σ
２０８ Ｐｂ /
２０４ Ｐｂ

２σ
２０７ Ｐｂ /
２０６ Ｐｂ

２σ
２０８ Ｐｂ /
２０６ Ｐｂ

２σ

推荐值 １６.９３７１ １５.４９１３ ３６.７２１３ ０.９１４６４ ０.０００３３ ２.１６８１ ０.０００８

何学贤等ꎬ２００５ Ｔｌ 内标 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １６.９４０２ ０.０００７ １５.４９６６ ０.００３０ ３６.７１５５ ０.００１２ ０.９１４７８ ０.０００１８ ２.１６７４ ０.０００４

Ｔａｙｌｏｒ ｅｔ ａｌ.ꎬ２０１５ 长期统计结果 １６.９４１２ １５.４９８８ ３６.７２３３

Ｙｕａｎ ｅｔ ａｌ.ꎬ２０１６ 长期统计结果 １６.９４０６ ０.０００３ １５.４９５７ ０.０００２ ３６.７１８４ ０.０００７

Ｇａｌｅｒｅｔ ａｌ.ꎬ１９９８ 三稀释剂 ＴＩＭＳ １６.９４０５ ０.００１５ １５.４９６３ ０.００１６ ３６.７２１９ ０.００４４ ０.９１４７５ ０.００００４ ２.１６７７１ ０.０００１０

Ｔｈｉｒｌｗａｌｌꎬ２００２ 双稀释剂 ＴＩＭＳ １６.９４０８ ０.００２１ １５.４９８０ ０.００２５ ３６.７２２０ ０.００８０ ０.９１４８３ ０.００００７ ２.１６７６７ ０.０００４１

Ｔｈｉｒｌｗａｌｌꎬ２００２ 双稀释剂 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １６.９４１７ ０.００２９ １５.４９９６ ０.００３１ ３６.７２４０ ０.００８０ ０.９１４８８ ０.００００８ ２.１６７７０ ０.０００２４

Ｋｕｒｉｔａｎｉ ｅｔ ａｌ.ꎬ２００３ 双稀释剂 ＴＩＭＳ １６.９４１４ ０.００２８ １５.４９９２ ０.００２９ ３６.７２３０ ０.００７５ ０.９１４８７ ０.００００５ ２.１６７６５ ０.０００１８

Ｂａｋｅｅｔ ａｌ.ꎬ２００４ 双稀释剂 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １６.９４１６ ０.００１３ １５.５０００ ０.００１５ ３６.７２６２ ０.００３１ ０.９１４９１ ０.００００４ ２.１６７８１ ０.０００１２

Ａｍｅｌｉｎ ｅｔ ａｌ.ꎬ２００６ 双稀释剂 ＴＩＭＳ １６.９４０８ ０.００１２ １５.４９８７ ０.００１１ ３６.７２７８ ０.００２９ ０.９１４８３ ０.００００５ ２.１６７４１ ０.０００１６

Ｍａｋｉｓｈｉｍａｅｔ ａｌ.ꎬ２００７ 双稀释剂 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １６.９４１７ ０.００２４ １５.４９８８ ０.００２５ ３６.７１９６ ０.００６６ ０.９１４８３ ０.００００５ ２.１６７４１ ０.０００１６

Ｍａｋｉｓｈｉｍａｅｔ ａｌ.ꎬ２０１０ 双稀释剂 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １６.９４１５ ０.００３０ １５.４９９１ ０.００３４ ３６.７２３３ ０.００７７ ０.９１４８６ ０.００００５ ２.１６７６６ ０.０００１９

Ｈｏｅｒｎｌｅｅｔ ａｌ.ꎬ２０１１ 双稀释剂 ＴＩＭＳ １６.９４１６ ０.００２４ １５.４９９８ ０.００２４ ３６.７２３１ ０.００６３ ０.９１４９０ ０.００００５ ２.１６７６３ ０.０００１９

刘希君等ꎬ２０１３ 双稀释剂 ＴＩＭＳ １６.９４０８ ０.００３４ １５.４９５３ ０.００４６ ３６.７１７８ ０.０１００

本文 Ｔｌ 内标 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １６.９４１５ ０.００１０ １５.４９８５ ０.０００９ ３６.７２０４ ０.００２３ ０.９１４８２９ ０.００００２３ ２.１６７４９ ０.００００８

测试平均值 １６.９４１１ ０.００１０ １５.４９８１ ０.００３２ ３６.７２２０ ０.００６８ ０.９１４８４４ ０.０００１０２ ２.１６７６１ ０.０００２９

图 ２　 标准物质 ＳＲＭ ９８１ 铅同位素比值长期测试结果(２０２０ 年 ７ 月—２０２１ 年 ６ 月)
(图中实线为统计的文献报道值测试平均值ꎬ虚线为测试平均值两倍标准偏差的上限和下限)

Ｆｉｇ. ２　 Ｐｂ ｉｓｏｔｏｐｅ ｒａｔｉｏｓ ｏｆ ｒｅｆｅｒｅｎｃｅ ｍａｔｅｒｉａｌ ＳＲＭ ９８１ ｆｒｏｍ Ｊｕｌｙ ２０２０ ｔｏ Ｊｕｎｅ ２０２１

４２５１ 地 质 通 报　 　 ＧＥＯＬＯＧＩＣＡＬ ＢＵＬＬＥＴＩＮ ＯＦ ＣＨＩＮＡ ２０２３ 年　



表 ５　 ２０２０ 年 ７ 月—２０２１ 年 ６ 月标准物质 ＳＲＭ ９８１ 铅同位素比值测试结果

Ｔａｂｌｅ ５　 Ｐｂ ｉｓｏｔｏｐｅ ｒａｔｉｏｓ ｏｆ ｒｅｆｅｒｅｎｃｅ ｍａｔｅｒｉａｌ ＳＲＭ ９８１ ｆｒｏｍ Ｊｕｌｙ ２０２０ ｔｏ Ｊｕｎｅ ２０２１

序号 ２０６ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ ２０７ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ ２０８ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ ２０８ Ｐｂ / ２０６ Ｐｂ ２σ ２０７ Ｐｂ / ２０６ Ｐｂ ２σ

１ １６.９４０６ ０.０００５ １５.４９７９ ０.０００４ ３６.７１９２ ０.００１５ ２.１６７５２ ０.００００３ ０.９１４８３９ ０.０００００７

２ １６.９４０５ ０.０００２ １５.４９７９ ０.０００３ ３６.７１９１ ０.００１０ ２.１６７５３ ０.００００２ ０.９１４８４１ ０.０００００９

３ １６.９４１２ ０.０００４ １５.４９８５ ０.０００４ ３６.７２０７ ０.００１１ ２.１６７５５ ０.００００２ ０.９１４８４７ ０.０００００６

４ １６.９４１５ ０.０００２ １５.４９９０ ０.０００２ ３６.７２２６ ０.０００７ ２.１６７６０ ０.００００２ ０.９１４８５２ ０.０００００７

５ １６.９４１１ ０.０００４ １５.４９８５ ０.０００４ ３６.７２１０ ０.００１１ ２.１６７５４ ０.００００２ ０.９１４８３１ ０.０００００５

６ １６.９４０６ ０.０００２ １５.４９７９ ０.０００３ ３６.７１９７ ０.０００７ ２.１６７５５ ０.００００２ ０.９１４８４４ ０.０００００５

７ １６.９４０２ ０.０００４ １５.４９７４ ０.０００４ ３６.７１７５ ０.００１３ ２.１６７５０ ０.００００３ ０.９１４８３６ ０.０００００７

８ １６.９４１３ ０.０００２ １５.４９８７ ０.０００２ ３６.７２１５ ０.０００５ ２.１６７５８ ０.００００２ ０.９１４８４９ ０.０００００８

９ １６.９４１５ ０.０００３ １５.４９８７ ０.０００３ ３６.７２１３ ０.０００８ ２.１６７５２ ０.００００３ ０.９１４８２９ ０.０００００６

１０ １６.９４１２ ０.０００４ １５.４９８４ ０.０００３ ３６.７２００ ０.０００９ ２.１６７４７ ０.００００１ ０.９１４８３２ ０.０００００４

１１ １６.９４１２ ０.０００４ １５.４９８２ ０.０００３ ３６.７１９５ ０.０００９ ２.１６７４７ ０.００００１ ０.９１４８２５ ０.０００００７

１２ １６.９４０９ ０.０００２ １５.４９７９ ０.０００２ ３６.７１８１ ０.０００７ ２.１６７４６ ０.００００３ ０.９１４８２４ ０.０００００５

１３ １６.９４０８ ０.０００３ １５.４９７７ ０.０００２ ３６.７１８７ ０.０００６ ２.１６７４７ ０.００００１ ０.９１４８１８ ０.０００００７

１４ １６.９４０７ ０.０００４ １５.４９８０ ０.０００３ ３６.７１８８ ０.０００９ ２.１６７４９ ０.００００３ ０.９１４８３４ ０.０００００７

１５ １６.９４１１ ０.０００３ １５.４９８３ ０.０００３ ３６.７１９６ ０.０００６ ２.１６７４９ ０.００００２ ０.９１４８２９ ０.０００００４

１６ １６.９４２０ ０.０００４ １５.４９９２ ０.０００４ ３６.７２２１ ０.００１１ ２.１６７５２ ０.００００３ ０.９１４８４２ ０.０００００６

１７ １６.９４２２ ０.０００４ １５.４９９３ ０.０００３ ３６.７２２０ ０.０００６ ２.１６７５１ ０.００００２ ０.９１４８４１ ０.０００００８

１８ １６.９４１９ ０.０００４ １５.４９９１ ０.０００３ ３６.７２１８ ０.００１０ ２.１６７５０ ０.００００２ ０.９１４８３１ ０.０００００９

１９ １６.９４２３ ０.０００２ １５.４９９２ ０.０００３ ３６.７２２２ ０.０００９ ２.１６７４９ ０.００００２ ０.９１４８３９ ０.０００００３

２０ １６.９４１０ ０.０００４ １５.４９８２ ０.０００４ ３６.７１９５ ０.０００９ ２.１６７５１ ０.００００２ ０.９１４８３４ ０.０００００６

２１ １６.９４１９ ０.０００４ １５.４９８５ ０.０００３ ３６.７２１３ ０.００１１ ２.１６７４５ ０.００００４ ０.９１４８１４ ０.００００１３

２２ １６.９４２３ ０.０００１ １５.４９９２ ０.０００３ ３６.７２１４ ０.０００８ ２.１６７４９ ０.００００２ ０.９１４８３９ ０.０００００４

２３ １６.９４１２ ０.０００２ １５.４９８４ ０.０００２ ３６.７２００ ０.０００７ ２.１６７４９ ０.００００２ ０.９１４８３４ ０.０００００３

２４ １６.９４０９ ０.０００５ １５.４９８０ ０.０００５ ３６.７１８９ ０.００１３ ２.１６７４７ ０.００００２ ０.９１４８２８ ０.０００００４

２５ １６.９４０８ ０.０００３ １５.４９７９ ０.０００３ ３６.７１８６ ０.０００６ ２.１６７５０ ０.００００２ ０.９１４８３０ ０.０００００６

２６ １６.９４１０ ０.０００３ １５.４９８２ ０.０００４ ３６.７１９４ ０.００１１ ２.１６７５２ ０.００００２ ０.９１４８３６ ０.００００１０

２７ １６.９４０９ ０.０００４ １５.４９８０ ０.０００４ ３６.７１９１ ０.０００８ ２.１６７４７ ０.００００１ ０.９１４８２６ ０.０００００６

２８ １６.９４０６ ０.０００３ １５.４９７９ ０.０００３ ３６.７１８８ ０.０００８ ２.１６７５０ ０.００００３ ０.９１４８２９ ０.０００００５

２９ １６.９４０８ ０.０００２ １５.４９８０ ０.０００２ ３６.７１９３ ０.０００４ ２.１６７４９ ０.００００１ ０.９１４８３６ ０.０００００３

３０ １６.９４１５ ０.０００５ １５.４９８７ ０.０００４ ３６.７２０４ ０.０００６ ２.１６７５３ ０.００００１ ０.９１４８４４ ０.０００００５

３１ １６.９４１９ ０.０００２ １５.４９９１ ０.０００２ ３６.７２２１ ０.０００７ ２.１６７５１ ０.００００１ ０.９１４８３６ ０.０００００５

３２ １６.９４２０ ０.０００５ １５.４９８５ ０.０００２ ３６.７２００ ０.０００６ ２.１６７４７ ０.００００１ ０.９１４８３０ ０.０００００７

３３ １６.９４１９ ０.０００５ １５.４９９３ ０.０００５ ３６.７２２３ ０.００１３ ２.１６７５５ ０.００００２ ０.９１４８４９ ０.０００００５

３４ １６.９４１９ ０.０００３ １５.４９９１ ０.０００３ ３６.７２１７ ０.００１０ ２.１６７５１ ０.００００２ ０.９１４８３９ ０.０００００６

３５ １６.９４１７ ０.０００３ １５.４９９０ ０.０００３ ３６.７２１８ ０.０００６ ２.１６７５５ ０.００００２ ０.９１４８４８ ０.０００００６

３６ １６.９４１５ ０.０００３ １５.４９９１ ０.０００２ ３６.７２１７ ０.０００６ ２.１６７５３ ０.００００１ ０.９１４８５４ ０.０００００３

３７ １６.９４１７ ０.０００４ １５.４９８９ ０.０００３ ３６.７２１３ ０.０００９ ２.１６７５２ ０.００００２ ０.９１４８３９ ０.０００００４

３８ １６.９４１４ ０.０００３ １５.４９８６ ０.０００３ ３６.７２０４ ０.０００８ ２.１６７４８ ０.００００２ ０.９１４８３８ ０.０００００９

３９ １６.９４１８ ０.０００３ １５.４９９０ ０.０００３ ３６.７２１３ ０.０００７ ２.１６７４９ ０.００００２ ０.９１４８３２ ０.０００００５

４０ １６.９４１８ ０.０００４ １５.４９８９ ０.０００５ ３６.７２１６ ０.００１２ ２.１６７５２ ０.００００２ ０.９１４８３４ ０.０００００５

５２５１　 第 ４２ 卷 第 ９ 期 卢山松等:高精度铅同位素比值 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ 测试方法及岩石标样铅同位素组成



续表 ５－１

序号 ２０６ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ ２０７ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ ２０８ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ ２０８ Ｐｂ / ２０６ Ｐｂ ２σ ２０７ Ｐｂ / ２０６ Ｐｂ ２σ

４１ １６.９４２４ ０.０００３ １５.４９９７ ０.０００２ ３６.７２３２ ０.０００５ ２.１６７５２ ０.００００１ ０.９１４８５１ ０.０００００４

４２ １６.９４１７ ０.０００３ １５.４９８８ ０.０００４ ３６.７２１４ ０.０００９ ２.１６７５１ ０.００００３ ０.９１４８３３ ０.０００００７

４３ １６.９４１７ ０.０００３ １５.４９８７ ０.０００３ ３６.７２０３ ０.０００７ ２.１６７４５ ０.００００２ ０.９１４８２６ ０.０００００３

４４ １６.９４２１ ０.０００４ １５.４９９１ ０.０００４ ３６.７２１２ ０.００１３ ２.１６７４７ ０.００００４ ０.９１４８２１ ０.０００００８

４５ １６.９４２４ ０.０００４ １５.４９９３ ０.０００４ ３６.７２２５ ０.００１１ ２.１６７４９ ０.００００２ ０.９１４８２１ ０.０００００９

４６ １６.９４２０ ０.０００４ １５.４９８７ ０.０００４ ３６.７２０９ ０.００１２ ２.１６７４７ ０.００００２ ０.９１４８２６ ０.０００００６

４７ １６.９４２４ ０.０００４ １５.４９９０ ０.０００３ ３６.７２１８ ０.０００９ ２.１６７４８ ０.００００２ ０.９１４８１４ ０.０００００５

４８ １６.９４１９ ０.０００３ １５.４９８７ ０.０００３ ３６.７２１０ ０.０００８ ２.１６７４９ ０.００００２ ０.９１４８１４ ０.０００００８

４９ １６.９４２２ ０.０００４ １５.４９９２ ０.０００４ ３６.７２２３ ０.０００９ ２.１６７５０ ０.００００２ ０.９１４８２３ ０.０００００７

５０ １６.９４１６ ０.０００１ １５.４９８５ ０.０００２ ３６.７２１３ ０.０００３ ２.１６７５０ ０.００００２ ０.９１４８２５ ０.０００００４

５１ １６.９４１９ ０.０００４ １５.４９８９ ０.０００５ ３６.７２２０ ０.００１１ ２.１６７５４ ０.００００２ ０.９１４８２９ ０.０００００７

５２ １６.９４２１ ０.０００３ １５.４９９２ ０.０００３ ３６.７２２４ ０.０００９ ２.１６７５２ ０.００００３ ０.９１４８２８ ０.０００００９

５３ １６.９４１９ ０.０００４ １５.４９８９ ０.０００５ ３６.７２１５ ０.０００９ ２.１６７４９ ０.００００２ ０.９１４８３２ ０.０００００９

５４ １６.９４１３ ０.０００４ １５.４９８４ ０.０００４ ３６.７１９６ ０.００１０ ２.１６７４６ ０.００００２ ０.９１４８２５ ０.０００００６

５５ １６.９４１１ ０.０００２ １５.４９８１ ０.０００１ ３６.７１８９ ０.０００６ ２.１６７４４ ０.００００１ ０.９１４８２２ ０.０００００６

５６ １６.９４１４ ０.０００６ １５.４９８１ ０.０００４ ３６.７１９２ ０.００１２ ２.１６７４２ ０.００００２ ０.９１４８１５ ０.０００００３

５７ １６.９４１４ ０.０００３ １５.４９８３ ０.０００４ ３６.７１８９ ０.００１１ ２.１６７４４ ０.００００２ ０.９１４８２６ ０.０００００７

５８ １６.９４１２ ０.０００３ １５.４９８５ ０.０００２ ３６.７２１４ ０.０００８ ２.１６７５９ ０.００００１ ０.９１４８４１ ０.０００００５

５９ １６.９４１２ ０.０００３ １５.４９８３ ０.０００３ ３６.７２０４ ０.００１０ ２.１６７５４ ０.００００３ ０.９１４８３１ ０.０００００９

６０ １６.９４１５ ０.０００２ １５.４９８９ ０.０００３ ３６.７２１２ ０.０００８ ２.１６７５１ ０.００００３ ０.９１４８４８ ０.０００００６

６１ １６.９４１６ ０.０００４ １５.４９８６ ０.０００４ ３６.７２０３ ０.０００９ ２.１６７４６ ０.００００１ ０.９１４８２８ ０.０００００８

６２ １６.９４１０ ０.０００３ １５.４９８２ ０.０００４ ３６.７１９８ ０.００１１ ２.１６７５３ ０.００００２ ０.９１４８３６ ０.０００００２

６３ １６.９４１７ ０.０００２ １５.４９８８ ０.０００２ ３６.７２１８ ０.０００５ ２.１６７５３ ０.００００３ ０.９１４８３６ ０.００００１０

６４ １６.９４１６ ０.０００３ １５.４９８９ ０.０００３ ３６.７２１５ ０.０００５ ２.１６７５２ ０.００００１ ０.９１４８４５ ０.０００００４

６５ １６.９４１１ ０.０００３ １５.４９８５ ０.０００３ ３６.７２１２ ０.０００６ ２.１６７５７ ０.００００２ ０.９１４８４１ ０.０００００７

６６ １６.９４１６ ０.０００３ １５.４９８７ ０.０００３ ３６.７２１０ ０.０００８ ２.１６７５１ ０.００００２ ０.９１４８３５ ０.０００００７

６７ １６.９４１４ ０.０００３ １５.４９８７ ０.０００３ ３６.７２０７ ０.０００７ ２.１６７４９ ０.００００１ ０.９１４８２９ ０.０００００４

６８ １６.９４１４ ０.０００３ １５.４９８４ ０.０００３ ３６.７１９５ ０.００１０ ２.１６７４９ ０.００００３ ０.９１４８３５ ０.００００１０

６９ １６.９４１０ ０.０００１ １５.４９８１ ０.０００２ ３６.７２０３ ０.０００２ ２.１６７４９ ０.００００２ ０.９１４８１９ ０.０００００４

７０ １６.９４１２ ０.０００７ １５.４９８０ ０.０００４ ３６.７１９５ ０.００１１ ２.１６７４８ ０.００００２ ０.９１４８３８ ０.０００００６

７１ １６.９４１８ ０.０００５ １５.４９８７ ０.０００４ ３６.７２０２ ０.００１０ ２.１６７４９ ０.００００２ ０.９１４８２７ ０.００００１０

７２ １６.９４１３ ０.０００４ １５.４９８５ ０.０００４ ３６.７２０９ ０.００１１ ２.１６７５２ ０.００００２ ０.９１４８４０ ０.０００００７

７３ １６.９４０９ ０.０００２ １５.４９８２ ０.０００２ ３６.７１９２ ０.０００６ ２.１６７４７ ０.００００１ ０.９１４８３９ ０.０００００４

７４ １６.９４０８ ０.０００１ １５.４９８１ ０.０００２ ３６.７１８７ ０.０００７ ２.１６７４４ ０.００００２ ０.９１４８２４ ０.０００００５

７５ １６.９４２０ ０.０００４ １５.４９９０ ０.０００４ ３６.７２０９ ０.００１２ ２.１６７４５ ０.００００２ ０.９１４８２３ ０.０００００５

７６ １６.９４１１ ０.０００３ １５.４９８２ ０.０００２ ３６.７１８８ ０.０００７ ２.１６７４２ ０.００００２ ０.９１４８２０ ０.０００００７

７７ １６.９４１８ ０.０００５ １５.４９８９ ０.０００４ ３６.７２０６ ０.０００９ ２.１６７４５ ０.００００４ ０.９１４８２９ ０.００００１０

７８ １６.９４１１ ０.０００２ １５.４９８２ ０.０００３ ３６.７１８７ ０.０００８ ２.１６７４２ ０.００００２ ０.９１４８３４ ０.０００００６

７９ １６.９４２４ ０.０００４ １５.４９９２ ０.０００３ ３６.７２１９ ０.０００８ ２.１６７４５ ０.００００２ ０.９１４８１９ ０.００００１４

８０ １６.９４２２ ０.０００２ １５.４９８９ ０.０００３ ３６.７２１１ ０.０００７ ２.１６７４２ ０.００００３ ０.９１４８１２ ０.００００１３

８１ １６.９４１６ ０.０００２ １５.４９８３ ０.０００２ ３６.７２０２ ０.０００５ ２.１６７４４ ０.００００３ ０.９１４７９７ ０.０００００８

６２５１ 地 质 通 报　 　 ＧＥＯＬＯＧＩＣＡＬ ＢＵＬＬＥＴＩＮ ＯＦ ＣＨＩＮＡ ２０２３ 年　



续表 ５－２
序号 ２０６ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ ２０７ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ ２０８ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ ２０８ Ｐｂ / ２０６ Ｐｂ ２σ ２０７ Ｐｂ / ２０６ Ｐｂ ２σ

８２ １６.９４２２ ０.０００４ １５.４９９１ ０.０００４ ３６.７２１０ ０.００１１ ２.１６７４３ ０.００００２ ０.９１４８２２ ０.０００００６

８３ １６.９４２１ ０.０００２ １５.４９８９ ０.０００２ ３６.７２０７ ０.０００７ ２.１６７４３ ０.００００２ ０.９１４８２３ ０.０００００３

８４ １６.９４１９ ０.０００４ １５.４９８５ ０.０００３ ３６.７１９７ ０.０００９ ２.１６７３８ ０.００００２ ０.９１４８０３ ０.０００００５

８５ １６.９４１３ ０.０００２ １５.４９７９ ０.０００２ ３６.７１８８ ０.０００６ ２.１６７４０ ０.００００３ ０.９１４８０２ ０.０００００７

８６ １６.９４２０ ０.０００２ １５.４９８７ ０.０００２ ３６.７２０７ ０.０００６ ２.１６７４４ ０.００００２ ０.９１４８０８ ０.０００００９

８７ １６.９４１４ ０.０００７ １５.４９８０ ０.０００４ ３６.７１９３ ０.００１４ ２.１６７４３ ０.００００３ ０.９１４８１５ ０.００００１１

８８ １６.９４１８ ０.０００４ １５.４９８６ ０.０００３ ３６.７２０７ ０.００１０ ２.１６７４３ ０.００００２ ０.９１４８１３ ０.０００００８

８９ １６.９４１１ ０.０００３ １５.４９８２ ０.０００３ ３６.７１９３ ０.０００５ ２.１６７４５ ０.００００１ ０.９１４８２５ ０.０００００７

９０ １６.９４１８ ０.０００３ １５.４９８６ ０.０００３ ３６.７２０１ ０.０００８ ２.１６７４４ ０.００００２ ０.９１４８１７ ０.０００００７

９１ １６.９４１５ ０.０００３ １５.４９８３ ０.０００２ ３６.７２００ ０.０００９ ２.１６７４７ ０.００００３ ０.９１４８３７ ０.０００００６

９２ １６.９４２２ ０.０００２ １５.４９９１ ０.０００２ ３６.７２１１ ０.０００８ ２.１６７４１ ０.００００２ ０.９１４８１５ ０.０００００４

９３ １６.９４２１ ０.０００２ １５.４９８６ ０.０００２ ３６.７２０６ ０.０００２ ２.１６７４３ ０.００００１ ０.９１４８００ ０.０００００３

９４ １６.９４２４ ０.０００４ １５.４９８８ ０.０００３ ３６.７２１４ ０.００１１ ２.１６７４６ ０.００００２ ０.９１４８０４ ０.０００００５

９５ １６.９４１３ ０.０００５ １５.４９８３ ０.０００４ ３６.７１９４ ０.００１１ ２.１６７４５ ０.００００３ ０.９１４８２２ ０.０００００６

９６ １６.９４１３ ０.０００３ １５.４９８４ ０.０００１ ３６.７１９０ ０.０００６ ２.１６７４４ ０.００００１ ０.９１４８２４ ０.０００００２

９７ １６.９４１４ ０.０００４ １５.４９８５ ０.０００３ ３６.７１９８ ０.０００９ ２.１６７４８ ０.００００２ ０.９１４８３３ ０.０００００９

９８ １６.９４１３ ０.０００３ １５.４９８１ ０.０００３ ３６.７１９３ ０.０００９ ２.１６７４５ ０.００００２ ０.９１４８１７ ０.０００００６

９９ １６.９４１８ ０.０００４ １５.４９８７ ０.０００３ ３６.７２０９ ０.０００７ ２.１６７４９ ０.００００２ ０.９１４８１７ ０.０００００４

１００ １６.９４２０ ０.０００３ １５.４９９０ ０.０００４ ３６.７２１８ ０.００１０ ２.１６７５４ ０.００００２ ０.９１４８３７ ０.０００００７

１０１ １６.９４１５ ０.０００２ １５.４９８４ ０.０００２ ３６.７２０２ ０.０００５ ２.１６７４６ ０.００００１ ０.９１４８２９ ０.０００００４

１０２ １６.９４１６ ０.０００３ １５.４９８６ ０.０００３ ３６.７２０６ ０.０００９ ２.１６７４９ ０.００００１ ０.９１４８２５ ０.０００００５

１０３ １６.９４１７ ０.０００３ １５.４９８７ ０.０００３ ３６.７２１１ ０.０００８ ２.１６７４６ ０.００００１ ０.９１４８１８ ０.０００００５

１０４ １６.９４１２ ０.０００４ １５.４９８０ ０.０００４ ３６.７１９５ ０.００１３ ２.１６７４９ ０.００００３ ０.９１４８２８ ０.０００００７

１０５ １６.９４１４ ０.０００２ １５.４９８６ ０.０００３ ３６.７１９６ ０.０００３ ２.１６７４９ ０.００００２ ０.９１４８２８ ０.０００００７

１０６ １６.９４１２ ０.０００３ １５.４９８０ ０.０００４ ３６.７１８９ ０.０００９ ２.１６７４３ ０.００００２ ０.９１４８１１ ０.０００００５

１０７ １６.９４１４ ０.０００３ １５.４９８４ ０.０００１ ３６.７２０１ ０.０００１ ２.１６７４４ ０.００００２ ０.９１４８１０ ０.０００００３

１０８ １６.９４１３ ０.０００５ １５.４９８０ ０.０００４ ３６.７１９１ ０.００１２ ２.１６７４２ ０.００００１ ０.９１４８１６ ０.０００００７

１０９ １６.９４０９ ０.０００２ １５.４９７７ ０.０００２ ３６.７１８８ ０.０００６ ２.１６７４７ ０.００００２ ０.９１４８１７ ０.０００００４

１１０ １６.９４０６ ０.０００２ １５.４９８２ ０.０００１ ３６.７１９６ ０.０００６ ２.１６７５６ ０.００００３ ０.９１４８４９ ０.０００００６

１１１ １６.９４１４ ０.０００３ １５.４９８４ ０.０００３ ３６.７２０４ ０.０００９ ２.１６７５０ ０.００００１ ０.９１４８３７ ０.０００００４

１１２ １６.９４１１ ０.０００１ １５.４９８１ ０.０００２ ３６.７１９３ ０.０００６ ２.１６７４９ ０.００００２ ０.９１４８３２ ０.０００００６

１１３ １６.９４１０ ０.０００３ １５.４９８４ ０.０００２ ３６.７２０２ ０.０００９ ２.１６７５３ ０.００００４ ０.９１４８４３ ０.０００００８

１１４ １６.９４０８ ０.０００３ １５.４９８２ ０.０００３ ３６.７１９６ ０.０００８ ２.１６７５３ ０.００００１ ０.９１４８３８ ０.０００００４

１１５ １６.９４１１ ０.０００２ １５.４９８４ ０.０００３ ３６.７２０５ ０.００１０ ２.１６７５２ ０.００００３ ０.９１４８３９ ０.０００００７

１１６ １６.９４０７ ０.０００３ １５.４９８１ ０.０００３ ３６.７１９７ ０.０００９ ２.１６７５２ ０.００００２ ０.９１４８３２ ０.０００００３

１１７ １６.９４１０ ０.０００５ １５.４９８３ ０.０００５ ３６.７１９５ ０.００１３ ２.１６７５０ ０.００００２ ０.９１４８４３ ０.０００００５

１１８ １６.９４０６ ０.０００５ １５.４９８１ ０.０００５ ３６.７１８９ ０.００１１ ２.１６７４９ ０.００００１ ０.９１４８３２ ０.０００００５

１１９ １６.９４１６ ０.０００４ １５.４９８８ ０.０００４ ３６.７２０２ ０.００１３ ２.１６７４７ ０.００００３ ０.９１４８３６ ０.０００００５

１２０ １６.９４１４ ０.０００３ １５.４９８８ ０.０００４ ３６.７２０２ ０.０００９ ２.１６７４８ ０.００００３ ０.９１４８３８ ０.０００００７

１２１ １６.９４１１ ０.０００４ １５.４９８４ ０.０００５ ３６.７１９８ ０.００１２ ２.１６７４８ ０.００００２ ０.９１４８３８ ０.０００００８

平均值 １６.９４１５ ０.００１０ １５.４９８５ ０.０００９ ３６.７２０４ ０.００２３ ２.１６７４９ ０.００００８ ０.９１４８２９ ０.００００２３

７２５１　 第 ４２ 卷 第 ９ 期 卢山松等:高精度铅同位素比值 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ 测试方法及岩石标样铅同位素组成



　 　 ２０２０ 年 ７ 月—２０２１ 年 １１ 月全流程空白的测试

结果见表 ６ꎬ本实验室铅同位素比值测试方法的全

流程空白小于 ０.２５ ｎｇ(０.２５ ~ ０.１２ ｎｇ)ꎬ样品测试时

表 ６　 ２０２０ 年 ７ 月—２０２１ 年 １１ 月全流程空白的测试结果

Ｔａｂｌｅ ６　 Ｂｌａｎｋ ｒｅｓｕｌｔｓ ｆｒｏｍ Ｊｕｌｙ ２０２０ ｔｏ Ｎｏｖｅｍｂｅｒ ２０２１

序号 稀释剂称重 / ｇ ２０８ Ｐｂ / ２０６ Ｐｂ 全流程空白 / ｎｇ

１ ０.０１９５１ １０２５ ０.１６

２ ０.０１９５０ １０４９ ０.１２

３ ０.０１８９４ １０３８ ０.１３

４ ０.０１７７２ １０４９ ０.１８

５ ０.０１８２５ ９５７ ０.２５

６ ０.０１８３１ ９８２ ０.２１

７ ０.０１７５７ ９７１ ０.２２

８ ０.０１５４５ ９４８ ０.２２

９ ０.０１９１７ １０４２ ０.１３

１０ ０.０１８１６ ９５５ ０.２５

１１ ０.０１８６５ １０３４ ０.１３

Ｐｂ 的含量一般为 ３０ ~ ２５０ ｎｇ / ｍＬꎬ故此全流程空白

水平下均可获得高质量的铅同位素比值ꎮ

４　 岩石标样的测试结果

目前ꎬ由于缺乏铅同位素比值全流程标准样

品ꎬ各个实验室在评判数据质量时缺乏统一的标

准ꎮ 为验证本实验室铅同位素比值测试方法在岩

石样品中的应用效果ꎬ选取了美国地质调查局

(ＵＳＧＳ) 研制的 ４ 个元素含量标样 ( ＢＣＲ － ２、
ＡＧＶ－２、ＢＨＶＯ－２ 和 ＢＩＲ－１ａ)进行铅同位素比值测

试ꎮ 同时ꎬ还收集了文献中 ４ 种标样的铅同位素比值

并进行比对ꎬ以评估本实验室建立的方法的有效性ꎮ
表 ７—表 １０ 列出了 ＢＣＲ－２、ＡＧＶ－２、ＢＨＶＯ－２

和 ＢＩＲ－１ａ 的测试结果及不同实验室的比对ꎮ ４ 种

标样中ꎬＢＣＲ－２ 和 ＡＧＶ－２ 具有相对高的含量水平

(约 １０×１０－６)ꎬ也通常被用作监控样来评估铅同位

素测试流程ꎮ 从比对结果看ꎬ本实验室的结果与文

表 ７　 元素含量标样 ＢＣＲ－２ 铅同位素比值测试结果及比对

Ｔａｂｌｅ ７　 Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎ ｏｆ Ｐｂ ｉｓｏｔｏｐｅ ｒａｔｉｏｓ ｏｆ ＢＣＲ－２ ｉｎ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｌａｂｏｒａｔｏｒｉｅｓ

数据来源 测试方法 测试仪器 ２０６ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ ２０７ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ ２０８ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ 测试次数

Ｗｏｏｄｈｅａｄ ｅｔ ａｌ.ꎬ２０００ 双稀释剂 ＴＩＭＳ １８.７５０ ０.０１１ １５.６１５ ０.００３ ３８.６９１ ０.０２１ ４

Ｃｏｌｌｅｒｓｏｎ ｅｔ ａｌ.ꎬ２００２ Ｔｌ 内标 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １８.７６５ ０.０１１ １５.６２８ ０.００５ ３８.７５２ ０.０２２ ３

Ｌｉ ｅｔ ａｌ.ꎬ２００３ Ｔｌ 内标 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １８.７５７ ０.０１２ １５.６２４ ０.００９ ３８.７２３ ０.０１８ １１

Ｂａｋｅ ｅｔ ａｌ.ꎬ２００４ 双稀释剂 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １８.７６０ ０.０１０ １５.６２１ ０.００８ ３８.７３１ ０.０２８ ８

Ｗｅｉｓ ｅｔ ａｌ.ꎬ２００６ Ｔｌ 内标 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １８.７５２９ ０.０１９５ １５.６２４９ ０.００４０ ３８.７２３７ ０.０４０５ １１

刘希君等ꎬ２０１３ 双稀释剂 ＴＩＭＳ １８.７５２ ０.０１１ １５.６１９ ０.００５ ３８.７２３ ０.０２０ ＼

李世珍等ꎬ２０１５ Ｔｌ 内标 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １８.７５７４ ０.００５３ １５.６２３４ ０.００３５ ３８.７３０５ ０.０１２５ ＼

测试平均值 １８.７５７ ０.００９ １５.６２４ ０.００６ ３８.７２５ ０.０２５

本文 Ｔｌ 内标 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １８.７６１８ ０.００６０ １５.６２７０ ０.００１４ ３８.７３８３ ０.０１１０ １８

表 ８　 元素含量标样 ＡＧＶ－２ 铅同位素比值测试结果及比对

Ｔａｂｌｅ ８　 Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎ ｏｆ Ｐｂ ｉｓｏｔｏｐｅ ｒａｔｉｏｓ ｏｆ ＡＧＶ－２ ｉｎ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｌａｂｏｒａｔｏｒｉｅｓ

数据来源 测试方法 测试仪器 ２０６ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ ２０７ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ ２０８ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ 测试次数

Ｗｏｏｄｈｅａｄ ｅｔ ａｌ.ꎬ２０００ 双稀释剂 ＴＩＭＳ １８.８６４ ０.００７ １５.６０９ ０.００６ ３８.５１１ ０.０２０ ４

Ｌｉ ｅｔ ａｌ.ꎬ２００３ Ｔｌ 内标 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １８.８７９ ０.０１１ １５.６１８ ０.００８ ３８.５４７ ０.０１７ ２

Ｂａｋｅ ｅｔ ａｌ.ꎬ２００４ 双稀释剂 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １８.８７３ ０.００５ １５.６２１ ０.００３ ３８.５５２ ０.０１０ ５

Ｗｅｉｓ ｅｔ ａｌ.ꎬ２００６ Ｔｌ 内标 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １８.８６８８ ０.００６３ １５.６１７３ ０.００７１ ３８.５４４３ ０.０１３５ ７

刘希君等ꎬ２０１３ 双稀释剂 ＴＩＭＳ １８.８７０ ０.００６ １５.６１９ ０.００３ ３８.５４６ ０.０１２ ＼

李世珍等ꎬ２０１５ Ｔｌ 内标 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １８.８６６ ０.００１ １５.６２１ ０.００１ ３８.５３０ ０.００２ ＼

测试平均值 １８.８７０ ０.０１１ １５.６１８ ０.００９ ３８.５３８ ０.０３１

本文 Ｔｌ 内标 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １８.８７２５ ０.００５０ １５.６２０１ ０.００１２ ３８.５４４５ ０.００４５ １４

８２５１ 地 质 通 报　 　 ＧＥＯＬＯＧＩＣＡＬ ＢＵＬＬＥＴＩＮ ＯＦ ＣＨＩＮＡ ２０２３ 年　



表 ９　 元素含量标样 ＢＨＶＯ－２ 铅同位素比值测试结果及比对

Ｔａｂｌｅ ９　 Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎ ｏｆ Ｐｂ ｉｓｏｔｏｐｅ ｒａｔｉｏｓ ｏｆ ＢＨＶＯ－２ ｉｎ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｌａｂｏｒａｔｏｒｉｅｓ

数据来源 测试方法 测试仪器 ２０６ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ ２０７ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ ２０８ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ 测试次数

Ｗｏｏｄｈｅａｄ ｅｔ ａｌ.ꎬ２０００ 双稀释剂 ＴＩＭＳ １８.６４０ ０.０１０ １５.５３８ ０.００９ ３８.２２８ ０.０２６ ４

Ｃｏｌｌｅｒｓｏｎ ｅｔ ａｌ.ꎬ２００２ Ｔｌ 内标 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １８.６７９ ０.００２ １５.５６２ ０.００２ ３８.２８５ ０.００４ ２

Ｌｉ ｅｔ ａｌ.ꎬ２００３ Ｔｌ 内标 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １８.６８７ ０.０２４ １５.５５８ ０.０１９ ３８.２９４ ０.０６０ ４

Ｂａｋｅ ｅｔ ａｌ.ꎬ２００４ 双稀释剂 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １８.６４９ ０.０１９ １５.５４０ ０.０１５ ３８.２４９ ０.０２２ ５

Ｗｅｉｓ ｅｔ ａｌ.ꎬ２００６ Ｔｌ 内标 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １８.６４７４ ０.０２４２ １５.５３３４ ０.００９４ ３８.２３６７ ０.０１８２ ５

测试平均值 １８.６６０ ０.０４２ １５.５４６ ０.０２６ ３８.２５９ ０.０５９

本文 Ｔｌ 内标 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １８.６４７０ ０.００７８ １５.５４２０ ０.００８７ ３８.２５２２ ０.０１４３ ３

表 １０　 元素含量标样 ＢＩＲ－１ａ 铅同位素比值测试结果及比对

Ｔａｂｌｅ １０　 Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎ ｏｆ Ｐｂ ｉｓｏｔｏｐｅ ｒａｔｉｏｓ ｏｆ ＢＩＲ－１ａ ｉｎ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｌａｂｏｒａｔｏｒｉｅｓ

数据来源 测试方法 测试仪器 ２０６ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ ２０７ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ ２０８ Ｐｂ / ２０４ Ｐｂ ２σ 测试次数

Ｌｉ ｅｔ ａｌ.ꎬ２００３ Ｔｌ 内标 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １８.８４７１ ０.０００４ １５.６４０７ ０.００１２ ３８.４４９３ ０.００２２ ３

Ｂａｋｅ ｅｔ ａｌ.ꎬ２００４ 双稀释剂 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １８.８５１ ０.００５ １５.６６２ ０.００１ ３８.５０１ ０.００６ ３

测试平均值 １８.８４９ ０.００６ １５.６５１ ０.０３０ ３８.４７５ ０.０７３

本文 Ｔｌ 内标 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ １８.８５１１ ０.００８４ １５.６５９７ ０.００１１ ３８.４９１８ ０.００７５ ４

献报道的测试平均值在误差范围内一致ꎮ 相对于

前 ２ 种标准样品ꎬＢＨＶＯ－２ 和 ＢＩＲ－１ａ 的 Ｐｂ 含量只

有约 １×１０－６ꎬ其测试结果可代表低含量样品的测试

效果ꎮ 从比对结果看ꎬ由于 Ｐｂ 含量较低及文献数

据来源较少的缘故ꎬ各实验室测试数据的离散程度

明显增大ꎬ指示低含量样品的“测准”存在一定的难

度ꎮ 但同样ꎬ本实验室的结果与多家实验室的测试

平均值在误差范围内一致ꎮ
从岩石标样比对结果可以看出ꎬ本实验建立的

高精度铅同位素比值 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ 测试方法可以

获得高质量的测试数据ꎬ尤其对低含量的样品ꎬ其
测试结果依然是可靠的ꎮ

５　 结　 论

本文利用 ＭＣ－ＩＣＰ－ＭＳ 建立了高精度铅同位

素比值测试方法ꎬ并对 ４ 个岩石标样的铅同位素组

成进行了测试ꎮ 其结果表明:①Ｔｌ 标准溶液的加入

会影响２０４Ｐｂ 测试的准确度ꎬ应保证 Ｔｌ 标准溶液加入

量不大于 ２５ ｎｇ / ｍＬꎬ且样品溶液中 Ｐｂ / Ｔｌ 浓度比应

大于 １(即样品溶液中 Ｐｂ 含量不低于 ２５ ｎｇ / ｍＬ)ꎻ
②采用铊同位素对铅同位素比值进行质量分馏校

正可获得满意的结果ꎬ本实验室标准样品 ＳＲＭ ９８１
的测试结果与推荐值及前人文献报道值在误差范

围内一致ꎻ③长期监控的全流程空白均低于 ０. ２５
ｎｇꎬ满足地质样品中高精度铅同位素比值测试需要ꎻ
④４ 个岩石标样 ( ＢＣＲ －２、ＡＧＶ －２、ＢＨＶＯ －２ 和

ＢＩＲ－１ａ)的测试结果也与前人文献报道值在误差范

围内一致ꎬ表明该方法适用于岩石样品ꎬ尤其是低

含量样品的测试ꎮ
致谢:感谢湖北省地质实验测试中心童烁云博

士在实验方法建立过程中给予的建议和指导ꎬ感谢

审稿专家对本文提出的修改意见ꎮ
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