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摘 要 该研究建立了)*同位素比值的+,-.,/+0高精度测定方法。研究内容包括：对干扰信号、介质影响、基质效应和仪

器稳定性的评估等方面。重复性测定中，11)*／1!)*、1()*／1!)*、12)*／1!)*外精度分别为"3$4（&05）、"3&#4（&05）、"3&&4
（&05），达到国际先进水准。
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过渡族元素同位素研究是新兴的研究领域和国

际研究前沿，是同位素地球化学新的生长点。对该

方面的研究表明过渡族元素同位素体系在地球化

学、天体化学、环境科学和生物科学等方面有着广泛

的 应 用 前 景（+>OWQ7>T等，$’’’；E>T:等，$’’’；

/8Q7>L等，&""#；)7A等，&"""；X;DX等，&""%）。该

研究利用实验室新近引进的多接收器等离子体质谱

仪（+,-.,/+0），建立了)*同位素比值的高精度测

试方法。

$ 工作条件与数据采集

实验所用仪器为英国DA.*RLOAK:*LR公司的

DAPT>RK>;Y型离子体质谱仪，其接收系统拥有$&
个固定的法拉第杯和#个离子接收器。

实验以高纯度CO气作为进样和等离子体载

体。样品溶入"3$KFT／6;,T或"3$%KFT／6;DX#
介质中，通过自动进样器和膜去溶50D-$""进入等

离子 体 火 炬 离 子 化。样 品 浓 度 为（$""!&""）Z
$"[’，样品之间用;,T或;DX#清洗%K8*，以避免

样品间的交叉污染。

)*有%个同位素，分别为1!)*（!2，2’\）、11)*

（&(32$\）、1()*（!3$$\）、12)*（$23%1\）和(")*
（"31&\）等（YFRK>*等，$’(&）。前!个同位素信号

以静态方式用法拉第杯同时接收。

数据 采 用 牛 津 大 学 地 球 科 学 系 D8Q@03
]:TR7>̂ 博士提供的操作系统自动进行，每组数据

采集&"个数据点，每点的积分时间为&"R，每组数

据采集之前 进 行&"R的 背 景 测 定。实 验 所 用 的

;&X经+8TT8-_系统纯化，电阻率为$23&+"；;,T
和;DX#经亚沸蒸馏纯化。

@A@ 质量歧视校正与数据表达

+,-.,/+0同位素分析可以生成较大的质量

歧视。在所用实验条件下，)*同位素质量范围的仪

器质量歧视为#\>KA[$。由于目前没有)*同位

素标准物质，故估计是通过测定,A同位素标准物

质D]0’21获得的。原则上，用+,-.,/+0进行同

位素比值测定时仪器的质量歧视可以通过加其他元

素为内标法、00]法或双稀释剂法进行校正。笔者

采用00]法进行)*同位素测定的仪器质量歧视校

正。该方法假定在 +,-.,/+0同位素比值测定过

程中，仪器的质量歧视对标样和样品是相同的。所

获结果表示为：
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!"# 同质异位素干扰

进行5678695:!"同位素比值时可能存在的

同质 异 位 素 干 扰 有：$%;<=、［%2>.?%5@］=、［A26.
0%;］=、［A2B<0%;］=、［%4B<0$C］=等对$%!"=，［0?60%

;%2>.］=、［A%D+0?6］=、［A?6.0%;］= 等 对$$!"=，

［AA5"0?6］=、［AE6F04C］=、0G%H’?=等对$3!"=，［0%;
0%;%2>.］=、［A$D+0?6］=、0G$H’?=等对$4!"=。在实际

样品测量之前，这些潜在的干扰元素可通过化学分

离与纯化予以解决。本实验只涉及到标准物质的测

定，在进行!"同位素比值测定之前，对所用标准物

质和试剂的相关元素进行了测定，并对所用试剂进

行了质量数为$%、$$、$3和$4的信号测量。结果表

明，在I6*介质中所用标准物质和试剂对!"同位

素的同质异位素干扰可以忽略不计，在I;CG介质

中存 在 微 小 的 质 量 数 位$4的 干 扰 信 号，可 能 为

［0%;0%;%2>.］=。该信号对$4!"=的干扰，可以通过

标样与样品的浓度匹配予以消除。

!"$ 介质的影响

本研究对JF(<*和K:H!"标准溶液分别在

I6*和I;CG介质条件下进行了同位素比值测定。

测定结果表明，在两种介质条件下，K:H!"标准试

剂相对于JF(<*!"标准试剂的同位素成分偏差在

误差范围内一致，说明I;CG和I6*介质对于测定

!"同位素比值没有差别。由于样品中的!"最终是

用I;CG 从离子交换树脂上洗提，因此实验选用

2L0MI;CG为介质进行!"同位素组成的测定。

!"% 基质效应

如果样品和标样的基质成分不同，可能会导致

同位素比值测定过程中仪器质量歧视的变化，从而

带来仪器质量歧视校正的偏差，这就是所谓的基质

效应。由于在多数地质样品中D+的含量比!"高几

个数量级，致使化学分离后的!"组分中含有少量

D+。为了考察D+对!"同位素比值测定的影响，配

制了D+N!"质量比2L2A、2L0、2L?、2L%、2LA、2L$、

2L4、0L2、?L2、%L2、4L2、02L2的合成溶液。以这

些合成溶液为样品，以纯!"溶液为标样，进行了!"
同位素比值测定。结果表明，当溶液中D+N!"质量

比小于2LA时，D+对!"同位素比值测定无影响。

本实验室所建立的!"的化学分离方法，可以使纯

化后的样品中D+的含量降低%个数量级，对于多数

地质样品达到质谱测定的要求。对于D+N!"特高

的样品，可以通过D+N!"质量比?此过柱纯化予以

解决。

!"& ’(同位素测定的稳定性

以标准!"溶液K:H为“样品”，JF(<*为标准，

在介质溶液为2L05I6*和2L0A5I;CG的条件

下，多次测量了K:H“样品”相对与JF(<*的!"同位

素成 分。3个 月 的 重 现 性 研 究 结 果 为：!$$!"为

（$LE$O2L0）P（?:Q），!$3!"为（02L%O2L?G）P
（?:Q），!$4!"为（0GL4O2L??）P（?:Q；图0）。这些

长期重现性结果，给出了!"同位素测定的外部精

图0 3个月时间!"同位素测定的重复性

D<@L0 J+)+’,’R<*<,SFT!"<&F,F)+.’,<F(+’&U.+(+",&
JF(<*!"为标准；K:H!"为样品；!$$!"#（$LE$O2L0）P（?:Q），!$3!"#（02L%O2L?G）P（?:Q），!$4!"#（0GL4O2L??）P（?:Q）
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度。并且，测试结果符合质量分馏原理，表明测试过

程中没有同质异位素干扰。

! 结论

"#同位素体系在环境、生物、天体化学、成矿作

用等研究方面有着巨大的潜力。该研究所建立的

$%同位素高精度测定方法，为我国开展"#同位素

的示踪研究奠定了基础。
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