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磷灰石裂变径迹实验流程的建立及验证
———外探测器法和LA-ICP-MS/FT法

杨静1,2),施炜1,2),王森1,2),张拴宏1,2),庞建章3),杨谦4),张宇1,2),王天宇1,2)

1)
 

自然资源部活动构造与地质安全重点实验室,北京,100081;
 

2)
 

中国地质科学院地质力学研究所,北京,100081;

3)
 

地震动力学国家重点实验室,中国地震局地质研究所,北京,100037;
 

4)
 

重庆科技学院石油与天然气工程学院,重庆,401331

内容提要:磷灰石裂变径迹定年作为揭示岩石低温热年代学的一种重要方法,能够有效重塑地壳浅部约3~5
 

km内数百万年以来的热演化历史,已经被广泛应用于地球科学的相关研究中。依托于中国地质科学院地质力学

研究所建立的裂变径迹实验室,同时采用外探测器法和LA-ICP-MS/FT法对国际上普遍使用的Durango磷灰石进

行了测定,得到2个Durango磷灰石外探测器法年龄为:32.9±1.6
 

Ma、31.9±2.3
 

Ma;7个Durango磷灰石LA-
ICP-MS/FT法年龄为:31.97±0.82

 

Ma、30.9±1.5
 

Ma、32.3±1.4
 

Ma、30.6±1.1
 

Ma、30.7±1.4
 

Ma、29.7±1.9
 

Ma、31.1±1.3
 

Ma,两种方法测得的年龄均与国际推荐值在误差范围内一致;此外,我们也应用这两种方法对采集

于天山的花岗岩样品18HS-5进行了测试,年龄分别为126.7±3.8
 

Ma、126.4±3.6
 

Ma,两种方法得到的年龄在误

差范围内一致。实验对比分析表明,实验流程可靠,可推广测试。

关键词:裂变径迹;外探测器法;LA-ICP-MS/FT法;Durango磷灰石

  磷灰石裂变径迹定年是目前低温热年代学领域

重要的定年方法之一,具有低的径迹部分退火带(60
~120℃),对低温热事件的敏感性使得其能够有效

地重塑中—上地壳上部古地温演化过程,定量化地

为沉积盆地构造热演化、沉积物源分析、新生带构造

隆升、断裂带活动性及油气勘探等提供精细年代学

依据 (Crowley
 

et
 

al.,
 

1985;
 

Fitzgerald
 

et
 

al.,
 

1988;
 

Green
 

et
 

al.,
 

1989,
 

2017;
 

Brown,
 

1991;
 

Jolivet
 

et
 

al.,
 

2001;
 

Kohn
 

et
 

al.,
 

2002;
 

Zhou
 

Zuyi
 

et
 

al.,
 

2003;
 

Tagami,
 

2005;
 

Hu
 

Shengbiao
 

et
 

al.,
 

2006;
 

Zheng
 

Dewen
 

et
 

al.,
 

2006,
 

2017;
 

朱文斌等,
 

2006;
 

Qiu
 

Nansheng
 

et
 

al.,
 

2011,
 

2012,
 

2018;
 

陈

正乐等,
 

2012;
 

Lei
 

Yongliang
 

et
 

al.,
 

2012;
 

Shen
 

Chuanbo
 

et
 

al.,
 

2012;
 

Cao
 

Kai
 

et
 

al.,
 

2013;
 

Deng
 

Bin
 

et
 

al.,
 

2013;
 

Li
 

Qingyang
 

et
 

al.,
 

2013;
 

李天

义 等,
 

2013;
 

Liu
 

Jianhui
 

et
 

al.,
 

2013;
 

Pang
 

Jianzhang
 

et
 

al.,
 

2013,
 

2017,
 

2019;
 

Liu
 

Wenhao
 

et
 

al.,
 

2014;
 

Lin
 

Xu
 

et
 

al.,
 

2015;
 

Tian
 

Yuntao
 

et
 

al.,
 

2015;
 

Wang
 

Yizhou
 

et
 

al.,
 

2018;
 

Wang
 

Yadong
 

et
 

al.,
 

2018;
 

Xiang
 

Dunfeng
 

et
 

al.,
 

2018;
 

Xu
 

Yadong
 

et
 

al.,
 

2018;
 

Yuan
 

Daoyang
 

et
 

al.,
 

2019,
 

2020;
 

Chang
 

Jian
 

et
 

al.,
 

2021;
 

李 广 伟,
 

2021)。裂变径迹定年是建立在238U自发辐射损伤

效应基础上的一种同位素测年方法,通过对矿物某

一内表面的裂变径迹密度和238U含量的测定,计算

矿 物 的 裂 变 径 迹 年 龄 (Hurford
 

et
 

al.,
 

1983;
 

Gleadow
 

et
 

al.,
 

1986,
 

2002;
 

Green
 

et
 

al.,
 

1989)。
目前,该方法主要包括外探测器法和激光剥蚀-电感

耦合等离子质谱法(LA-ICP-MS/FT)。外探测器

法(EDM),其原理是利用云母外探测器间接地测试

磷灰石中238U含量。在矿物颗粒表面加盖的云母

片并经过热中子照射形成诱发径迹,通过统计外探
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年

测器上的径迹数据得到235U含量,然后根据自然体

系 中 238U和235U 含 量 的 比 值 关 系 (238U/235U=
7.2527×10-3)间接计算颗粒中238U含量(Hurford

 

et
 

al.,
 

1983,
 

1990;
 

Gleadow
 

et
 

al.,
 

1986,
 

2002;
 

Gallagher
 

et
 

al.,
 

1998;
 

Donelick
 

et
 

al.,
 

2005)。因

此,通过统计颗粒上的自发径迹和对应云母片上的

诱发径迹,利用Zeta法计算得到年龄。该方法的实

验流程和年龄计算方程及对应参数均比较成熟,是
目前各个裂变径迹实验室最常用的测试方法。但是

这种方法由于照射的因素,存在中子通量检测困

难、238U裂变常数确定不够准确、矿物颗粒向白云

母片注入诱发径迹的系数不准确、反应堆中子热化

不充分等因素而影响年龄的准确性,同时辐射安全

造成辐 照 的 周 期 长 等 问 题(Jaffey
 

et
 

al.,
 

1971;
 

Enkelmann
 

et
 

al.,
 

2003;
 

Hasebe
 

et
 

al.,
 

2004;
 

Yoshioka
 

et
 

al.,
 

2005;
 

李 天 义 等,
 

2013;
 

Pang
 

Jianzhang
 

et
 

al.,
 

2013)。
直接测定矿物中的 U含量是摆脱外探测器法

中热中子辐照束缚的有效途径。近年来,随着激光

剥蚀技术和质谱仪器的发展,新一代仪器的稳定性、
灵敏度和分辨率等大幅提高,使得如磷灰石等低铀

矿物中铀含量的直接测量成为可能,这为裂变径迹

定年技术中238U的直接测定提供了基础。因此,这
就衍生出一种新的裂变径迹定年法———激光质谱法

(LA-ICP-MS/FT):即在磷灰石矿物表面进行自发

径迹密度统计后,直接在矿物表面对应区域进行激

光剥蚀后直接测定 U的含量。LA-ICP-MS测试过

程中还能同时获得磷灰石单矿物中多种微量元素含

量:如 Mg、Cl、Mn、Fe、Y、Ce等元素,它既可以为磷

灰石裂变径迹退火过程提供重要参数,也可以有效

甄别磷灰石的火山岩或沉积岩物源属性等(Hasebe
 

et
 

al.,
 

2004,
 

2009,
 

2013;
 

Donelick
 

et
 

al.,
 

2005;
 

Soares
 

et
 

al.,
 

2014;
 

Gleadow
 

et
 

al.,
 

2015;
 

Cogné
 

et
 

al.,
 

2020)。因此,由于该方法不需要经过热中

子辐照,因此大大地缩短了测试的周期,降低了人为

因素的影响,未来很有可能成为裂变径迹定年的最

主要方法。Hasebe
 

et
 

al.(2004)首次利用该方法进

行了裂变径迹定年的测试分析,用LA-ICP-MS技

术直接进行238U含量的测试,并采用年龄“绝对”校
正方法,建立了相应的年龄计算方程。实验结果表

明LA-ICP-MS/FT能得到较好的年龄结果,但也存

在一些问题如激光剥蚀的深度难以准确控制等。

Hasebe
 

et
 

al.(2009)证实了蚀刻过程对于LA-ICP-
MS方法测量U含量不会产生很大的影响。这就为

磷灰石裂变径迹LA-ICP-MS/FT法定年奠定了基

础。Hadler
 

et
 

al.(2009)通过对外探测器法U含量

与LA-ICP-MS测得的U含量之间的对应关系对年

龄进行校正。Soares
 

et
 

al.(2014)采用与样品基质

相匹配的磷灰石标样作为外标,获得更为精确的年

龄。随 后,为 了 让 测 试 更 加 准 确,Hasebe
 

et
 

al.
(2013)建立了LA-ICP-MS/FT测试方法的Zeta法

测试流程,并给出了年龄计算公式。通过测试标样

获得代表裂变径迹统计习惯、激光及ICP-MS仪器

的状态及系统误差在内的参数Zeta,并用来校正样

品的年龄。同时 Vermeesch(2017)也给出了LA-
ICP-MS/FT测定方法的Zeta法的年龄计算公式,
并给出了免费的计算软件IsoplotR。这种Zeta方

法需要每批样品或者每隔一段时间测试一次标样来

重新计算Zeta值,来监测实验室激光和ICP-MS的

任何变化。Cogné
 

et
 

al.(2020)采用一种新的计算

Zeta值的方法来提高LA-ICP-MS/FT法的精度。
该方法通过LA-ICP-MS测定一系列标样(80~100
个标样)得到一个单一的高精度的初级Zeta(ζICP)

值与238U/43Ca比,其与后续LA-ICP-MS测量标样

的值相对比引入一个Zeta分馏因子,用此分馏因子

校正样品的238U/43Ca,然后再计算年龄。因此,这
十多年来,裂变径迹LA-ICP-MS/FT法得到了快速

的发展。
目前,国内各裂变径迹实验室采用的主要测试

方法为外探测器法,但是近年来鉴于裂变径迹定年

较好的理论基础、实践经验和实验设备条件,有的裂

变径迹实验室相继建立了裂变径迹LA-ICP-MS/

FT方法的实验流程,如中国地震局地质研究所、中
国科学院地球化学研究所。笔者所在的中国地质科

学院地质力学研究所近期引进了蔡司Axio
 

Imager
 

M2m及Coherent
 

193nm准分子激光剥蚀系统和安

捷伦7900电感耦合等离子体质谱仪,为裂变径迹

LA-ICP-MS/FT法测试提供了条件。本次工作应

用外探测器法和LA-ICP-MS/FT法对国际上普遍

使用的Durango磷灰石标样进行了测试,详细描述

了本实验室建立的两种裂变径迹测试流程,对比分

析两种方法获得的年龄,均与国际推荐年龄在误差

范围内一致。此外,为了更好地对两种方法的测试

结果进行评估,本次研究也选取了采集于天山的一

个花岗岩中磷灰石样品进行了测试,两种方法获得

的年龄在误差范围内一致。以上,充分表明本实验

室建立的实验流程准确可靠。
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1 实验方法及流程

1.1 样品制备

将Durango磷灰石均匀撒在镶样桶内,注入调

制好的司特尔冷凝胶,注胶完成后抽真空10
 

min,
然后在干燥环境下静置24

 

h,之后进行研磨与抛

光,粗研磨阶段使用1000~1200目的砂纸进行粗

磨,研磨到绝大部分颗粒露出(颗粒的1/3处)。抛

光使用Struers
 

MD-Dac
 

抛光布搭配9
 

μm、3
 

μm、1
 

μm
 

钻石抛光液(Force
 

设定5
 

N)依次抛光,获得光

滑、平整,边界清晰的矿物表面。将样品块在切割机

上切割成大小为1.4
 

cm
 

×1.4
 

cm,厚度为1
 

mm左

右的样品薄片。将样品 薄 片 放 置 在21℃的5.5
 

mol/L硝酸溶液中蚀刻20
 

s,完成自发径迹样品的

制备。
在样品蚀刻之后,在样品靶表面上加盖低铀云

母片,并用塑封使磷灰石样品与云母片紧邻,随后将

塑封好的样品打包并加插IRMM540标准玻璃对反

应堆通道中热中子通量进行监测,然后送俄勒冈州

立大学放射研究中心核反应堆进行热中子照射。辐

照完成后,待辐射剂量达到安全水平后将样品取回,
对每个样品片的三个角分别钻一个孔,以便径迹统

计时建立自发径迹和诱发径迹的镜像关系。然后对

加盖的云母片进行蚀刻,在20℃温度条件下,将云

母片在40%的氢氟酸溶液中蚀刻40
 

min,完成诱发

径迹样品的制备。

1.2 自发裂变径迹和诱发裂变径迹的统计

蚀刻后的磷灰石样品靶和云母片在蔡司 Axio
 

Imager
 

M2m裂变径迹测量分析系统下进行自发径

迹、Dpar值和诱发径迹密度统计。优先选择满足矿

物面平行于矿物结晶c轴、径迹分布均匀的颗粒进

行统计,圈定面积避开裂缝等,记录选定的矿物颗粒

坐标信息并拍摄照片,以便在相同的颗粒上进行激

光剥蚀238U含量测定。拍照后可在窗口点击自发

径迹位置,窗口会标记出已经记录下的自发径迹,防
止重复计数。计数完成后,可在统计径迹的区域绘

制多边形,测量面积。然后切换到镜像样品位置,继
续测量,可将统计自发径迹的多边形镜像复制过来,
保证测量区域相同,然后对诱发径迹进行统计。

1.3 U含量测量

实验室进行 U含量测量的仪器为中国地质科

学院地质力学研究所现有的Coherent
 

193nm激光

剥蚀系统和Agilent
 

7900
 

型四极杆电感耦合等离子

质谱仪,具体仪器型号参数如表1所示。GeoLas
 

HD
 

193nm激光剥蚀系统是美国Coherent公司设

计生产的用于激光剥蚀的重要设备,与其他激光剥

蚀相比,该仪器的优势是激光能量密度高,匀化系统

好,最大激光输出能量≥100
 

mJ,剥蚀点最大能量

密度≥20
 

J/cm2,剥蚀束斑尺寸1~350
 

μm,剥蚀频

率1~50
 

Hz。Agilent
 

7900
 

是安捷伦公司最新型号

的四极杆电感耦合等离子体质谱仪,适用于各种常

规样品的元素分析、同位素分析等,有灵敏度高、检
出限低、分析速度高、动态线性范围广、谱线干扰少、
多元素同时检测等优点。该仪器配备新型正交检测

系统(ODS),可提供高达11个数量级的动态范围,
从亚纳克/升级到百分级浓度,并且能有效提高增益

并降低噪音,从而提高信噪比。该仪器配备八级杆

碰撞反应池系统(ORS)充入高纯 He气可极大地消

除分子、离子的干扰,采用新型接口设计和优化的扩

展级真空系统,极大地提高了离子传输效率。配备

的双曲面四极杆质量分析器在采集过程中连续扫描

质量范围,在0.1
 

s内可采集0~260之间全部的质

量数。
首 先,将 Durango 磷 灰 石 和 标 准 玻 璃

NIST610、NIST612(Pearce
 

et
 

al.,
 

1996)制作成直

径2.54
 

cm的圆形树脂靶,对其表面进行抛光,作为

监测样品靶。将已进行径迹统计的样品放置于激光

剥蚀的法兰盘中,并固定在测试之前用酒精擦拭表

面,去除可能存在的污染。在实验测试过程中选取

32
 

μm 的激光束斑进行单点剥蚀,脉冲频率为5
 

Hz,激光能量密度为5.0
 

J/cm2。剥蚀后,剥蚀物以

高纯 He和少量高纯 N2 混合气作为载气,进入

ICP-MS进行电离并测量。实验在测试过程中待测

元素为43Ca、35Cl、204Pb、206Pb、207Pb、208Pb、232Th和238U。

ICP-MS采用跳峰方式采集数据,设定待测元素的

积分时间。
样品测试采用的是内标双外标联用的方法,测

试顺序是每测定8个样品点后测定1个Durango磷

灰石和2个标准玻璃NIST610及612。该方法不仅

可以对仪器灵敏度飘移、元素分馏进行校正,还可以

监测仪器的状态。每个分析点设置的气体背景信号

采集时间为25
 

s,清洗管道、样品池的时间为25
 

s,
激光剥蚀时间为50

 

s。选用不同铀浓度的标准玻璃

作为外标,选用标准玻璃和磷灰石中都含有的常量

元素43Ca作为内标,进行单颗粒磷灰石中238U浓度

的计算。

1.4 剥蚀深度测量

激光剥蚀之后,我们对一个Durango磷灰石样
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品DUR-17的剥蚀深度进行了测量。实验是在中国

科学院理化技术研究所的白光干涉实验室采用的白

光干涉三维技术进行的测量,该方法根据白光干涉

条纹明暗度以及干涉条纹出现的位置解析出被测样

品的相对高度,可用于形貌的观察和测量,是目前精

度非常高的测量方法之一,可达到纳米级。

2 实验数据处理

2.1 外探测器法

外探测器法裂变径迹年龄的计算公式如下

(Hurford,
 

1983):

t=(1/λD)×ln(1+λDζρsρi/ρd)
其中,λD 为总衰变常数(8.51×10-17

 

a-1);ρs 是自

发径迹密度(单位为cm-2),ρi 是诱发径迹密度(单
位为cm-2),ρd 是标准铀玻璃对应的外探测器的诱

发径迹密度(单位为cm-2);t为年龄(单位为a);ζ
为Zeta值,其计算公式为:

ζ=[exp(λDtstd) 1]/[λD(ρs/ρi)stdρd]
其中,tstd 为标准样品的年龄(单位为a)。

对于Zeta(ζ)值:本次实验利用墨西哥Durango
深成岩磷灰石和美国FCT凝灰岩磷灰石标样,通过

多样品,多个颗粒,多次测试对笔者个人Zeta(ζ)值
进行了标定,标定的值为302±10,具体标定过程参

考Hurford
 

et
 

al.(1983,
 

1990)。将统计获得的自

发径迹密度和诱发径迹密度等代入到年龄公式中,
即可得到裂变径迹年龄。

2.2 LA-ICP-MS/FT法

LA-ICP-MS/FT法裂变径迹年龄计算公式如

下(Hasebe
 

et
 

al.,
 

2004):

t=(1/λD)×ln(1+λDερs/238U)
其中,λD 为总衰变常数(1.55125×10-10

 

a-1);ρs 是

自发径迹密度(单位为cm-2),238U 是由 LA-ICP-
MS测得的磷灰石颗粒的238U浓度(单位为μg/g)。其

中ε值的计算公式为:

ε=M/(NAdλfRapqAp×10-6)

其中,M 为238U 的原子量(238
 

g/mol);λf 为自发衰

变常数(8.51×10-17
 

a-1);NA 为阿伏伽德罗常数

(6.0221×1023
 

mol-1);qAp 为与实验室相关的参数,
设为1;d 为矿物密度,磷灰石的密度为3.19

 

g/cm3;

Rap 为自发径迹记录效率,其值为径迹长度的二分

之一(7.5×10-4
 

cm)(Hasebe
 

et
 

al.,
 

2004);本实验

室ε值计算结果为1940。
使用LA-ICP-MS对磷灰石的238U 进行测定,

样品被剥蚀后由高纯 He、Ar和 N2 作为载气进入

ICP-MS进行电离和测试。采用标准玻璃NIST610
和NIST612作为外标,43Ca作为内标,获得的数据

导入iolite4.0进行处理。选取信号平坦尽量宽的

一段来计算元素含量,处理后得到238U 含量。因

此,将自发径迹密度和238U 浓度代入到年龄公式

中,即可得到裂变径迹年龄。两种方法得到的磷灰

石裂变径迹单颗粒年龄的 Radialplotter图均通过

Radialplotter.jar获得(Vermeesch,
 

2009)。

3 实验结果

3.1 外探测器法Durango磷灰石标样的裂变径迹

年龄结果

  外探测器法测得的2个Durango磷灰石标样

的裂变径迹分析结果如表1和图1所示,其年龄分

别为:32.9±1.6
 

Ma、31.9±2.3
 

Ma,与国际推荐值

31.4±0.2
 

Ma(Hurford,
 

1990;McDowell
 

et
 

al.,
 

2005)在误差范围内基本一致。外探测器法获得

Durango磷灰石标样的年龄均通过了 卡 方 检 验

(P(χ2)>5%,表1与图1)。

3.2 LA-ICP-MS/FT 法 Durango磷灰石标样的

裂变径迹年龄结果

  LA-ICP-MS/FT法测得的7个Durango磷灰

石标样的裂变径迹分析结果如表2所示。其中进行

外探测器法测试的2个样品DUR-21、DUR-23也进

行了LA-ICP-MS法测试(如图1所示)。7个年龄

分别为:31.97±0.82
 

Ma、30.9±1.5
 

Ma、32.3±1.4
 

表1 外探测器法测得的Durango磷灰石及天山样品18HS-5磷灰石裂变径迹年龄

Table
 

1 Fission
 

track
 

ages
 

of
 

Durango
 

apatite
 

and
 

18HS-5
 

apatite
 

by
 

using
 

the
 

external
 

detector
 

method

样品编号 n
自发裂变径迹 诱发裂变径迹

ρs(×10
5/cm2) Ns ρi(×10

5/cm2) Ni
P(χ2) 中值年龄(±1σ)(Ma)

 

DUR-21 16 2.44 505 15.92 3285 0.99 32.9±1.6
DUR-23 7 2.65 259 16.86 1671 0.67 31.9±2.3
18HS-5 20 15.38 1723 29.24 3275 0.94 126.7±3.8

注:外探测器法:n为测试单颗粒数目;ρs和ρi为自发裂变径迹和诱发裂变径迹密度;Ns和 Ni为自发裂变径迹和诱发裂变径迹条数;P(χ2)

为卡方检验概率(Galbraith,
 

1981);中值年龄为通过Radial
 

Plotter计算获得的裂变径迹年龄。
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图1 外探测器法(a、c、e)与LA-ICP-MS/FT法(b、d、f)测得的Durango磷灰石标样DUR-21、DUR-23及

天山样品18HS-5的年龄雷达图

Fig.1 Durango
 

apatite
 

DUR-21、DUR-23
 

and
 

Tianshan
 

sample
 

18HS-5
 

fission
 

track
 

ages
 

shown
 

as
 

Radialplotter
by

 

using
 

the
 

external
 

detector
 

method
 

(a,
 

c,
 

e)
 

and
 

LA-ICP-MS/FT
 

method
 

(b,
 

d,
 

f)

Ma、30.6±1.1
 

Ma、30.7±1.4
 

Ma、29.7±1.9
 

Ma、

31.1±1.3
 

Ma,与 国 际 推 荐 值 31.4±0.2
 

Ma
(Hurford,

 

1990;McDowell
 

et
 

al.,
 

2005)在误差范

围内基本一致。LA-ICP-MS/FT法获得 Durango
磷灰石标样的年龄均通过了卡方检验(P(χ2)>
5%,图1,表2)。
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表2 LA-ICP-MS法测得的Durango磷灰石及18HS-5磷灰石裂变径迹年龄

Table
 

2 Fission
 

track
 

ages
 

of
 

Durango
 

apatite
 

and
 

18HS-5
 

apatite
 

by
 

using
 

the
 

LA-ICP-MS
 

method

样品编号 n
自发裂变径迹

ρs(×10
5/cm2) Ns

U(μg/g) P(χ2) 中值年龄(±1σ)(Ma)
 

DUR-9 29 3.02 1608 18.30 1.00 31.9±0.8
DUR-17 20 2.57 459 16.27 0.95 30.9±1.5
DUR-18 18 2.78 540 16.54 0.97 32.3±1.4
DUR-20 28 2.51 796 16.17 0.72 30.6±1.1
DUR-21-LA 16 2.44 505 15.57 0.90 30.7±0.9
DUR-23-LA 9 2.65 259 17.49 0.66 29.7±1.9
DUR-24 20 2.63 569 16.59 0.98 31.1±1.3
18HS-5-LA 18 15.26 1416 24.13 0.44 126.4±3.6

注:LA-ICP-MS/FT法:n为测试单颗粒数目;ρs为自发裂变径迹密度;Ns 为自发裂变径迹条数;U为平均铀浓度;P(χ2)为卡方检验概率

(Galbraith,
 

1981);中值年龄为通过RadialPlotter计算获得的裂变径迹年龄。

图2 白光干涉测量DUR-17剥蚀坑的三维形貌图(a)、二维平面图(b)、X 与Y 方向剖面图(c)

Fig.2 Three-dimensional
 

topography
 

(a),
 

the
 

two-dimensional
 

plane
 

topography
 

(b),
 

X
 

and
 

Y
 

cross-section
 

(c)

of
 

ablated
 

trench
 

of
 

sample
 

DUR-17
 

by
 

white
 

light
 

interference
 

measuring
 

technique

3.3 外探测器法和LA-ICP-MS/FT法测得的实际

样品的裂变径迹年龄结果

  外探测器法测得的18HS-5磷灰石的裂变径迹

分析结果为126.7±3.8
 

Ma(表1,图1);LA-ICP-
MS/FT法测得的18HS-5磷灰石的裂变径迹分析

结果为126.4±3.6
 

Ma(表2,图1)。两种方法得到

的18HS-5的年龄在误差范围内一致,并且两种方

法得到的年龄均通过了卡方检验(P(χ2)>5%)。
3.4 剥蚀深度

我们对DUR-17样品中的三个颗粒进行了剥蚀

深度测量,剥蚀深度都在18
 

μm左右。其中一个颗

粒的剥蚀坑的三维形貌图、二维平面图及通过剥蚀

坑中心的X 与Y 方向剖面图(图2)。通过图2a、b

可以明显的看出剥蚀坑的三维形貌及其平面形貌,
显示剥蚀坑的底部较为平坦。通过剥蚀坑的中心的

X 方向和Y 方向的剖面图显示剥蚀深度ΔZ 在18
 

μm左右(图2b、c)。

4 讨论

外探测器法和LA-ICP-MS/FT法是目前进行

裂变径迹定年最主要的两种方法。通过外探测器法

和LA-ICP-MS/FT法的定年结果对比,发现这两种

方法获得的表观年龄基本一致,表明建立实验流程

的可靠性,但是也存在一些问题。传统的外探测器

法:通过对样品进行热中子辐射来间接获得矿物的

U含量,其优势是外探测器上的径迹位置和磷灰石
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径迹位置呈镜像对应,统计的面积也一致。实验流

程和年龄计算方程及对应参数均比较成熟,是目前

各个裂变径迹实验室最常用的实验方法,但存在人

为测量径迹密度的误差、辐射周期长、辐射安全、中
子热化不充分等问题。要尽量消除人为测量径迹密

度的误差,需要各个实验室进行严格的测试人员培

训,尽量统一实验标准(Li,
 

2021)。笔者通过多种

磷灰石标样、多样品、多颗粒、多次测试的方式对个

人的Zeta值进行标定,减少径迹统计时的误差;对
于中子热化不充分的问题,除严格限制辐照样品的

通道位置,同时在样品增加标准样品(调整ζ 值)以
及通过两种标准玻璃对比监控方法可提高实验结果

的准确性(Pang
 

Jianzhang
 

et
 

al.,
 

2013)。LA-ICP-
MS/FT法:统计矿物颗粒表面自发径迹密度和长

度之后,通过LA-ICP-MS直接测定磷灰石矿物颗

粒中U含量,目前裂变径迹实验室应用较多的是

“绝对值法”计算矿物年龄。该方法的Zeta法测试

流程及年龄和对应的实验参数计算公式,目前还处

于不断的探索中。虽然该方法缩短了样品测试分析

的周期,减少人为因素对测试结果的误差,提高样品

测试结果的精度,但也存在一些问题:①
 

激光剥蚀

深度:在径迹统计过程中,统计的自发径迹密度由抛

光面上部及下部约半个径迹长度空间范围内所含的

U裂变形成,由于抛光面上部已经被抛掉,我们只

能测量抛光面下部的U含量,那么多大的剥蚀深度

能更好地代表矿物颗粒的 U含量还有待进一步确

定(Hasebe
 

et
 

al.,
 

2004;
 

李天义等,
 

2013)。在传

统的外探测器法中,云母外探测器上记录的径迹是

颗粒抛光面以下10
 

μm范围(大概是半个裂变径迹

长度)内的铀衰变产生的,这种方法假设抛掉的部分

和抛光下部的U含量没有显著变化,即在20
 

μm范

围内分带作用的影响不大(Hasebe
 

et
 

al.,
 

2004)。

Hasebe
 

et
 

al.(2004)的实验中对激光剥蚀的深度一

般取25±5
 

μm,部分较小的颗粒可能被击穿。因

此,在本实验室测试过程中激光剥蚀的深度控制在

20
 

μm左右。在此次激光剥蚀之后,我们应用白光

干涉仪对此次实验样品的剥蚀坑深度进行了测量,
深度范围在18

 

μm左右,剥蚀坑的底部较为平坦。
对于不同的剥蚀深度如何影响矿物的裂变径迹年龄

还需要进一步的实验研究,如通过设置不同的激光

参数,对比不同剥蚀深度测定的U含量的差别及精

度,优化LA-ICP-MS分析测试的参数等。②
 

磷灰

石颗粒中U含量分布不均匀:磷灰石颗粒内部U含

量分布的不均匀,会对磷灰石单颗粒的年龄产生较

大的影响。激光剥蚀的直径是32
 

μm,其剥蚀面积

远小于自发径迹统计的面积,激光剥蚀的U含量测

量结果与实际 U 含量可能存在差异(李天义等,
 

2013;
 

Pang
 

Jianzhang
 

et
 

al.,
 

2017;
 

Vermeesch,
 

2017)。因此,针对这个影响,本实验室在统计径迹

密度时尽可能选取自发径迹密度分布均匀的颗粒进

行测试;其次是可以采用增加激光剥蚀数量求其平

均值方法来增加结果的精确性。③
 

与磷灰石成分

相似、剥蚀转化效率相似的标准样品的选取(李天义

等,
 

2013):由于外标(NIST标准玻璃)与磷灰石矿

物的激光剥蚀速率存在差异,可能会导致基体效应,
造成实验结果的误差较大。因此,未来实验室会进

一步选取化学成分相似、剥蚀转化效率相近的标准

样品作为外标,或者通过实验来评估基体效应的影

响程度,进一步提高测试结果的准确性。

5 结论

磷灰石裂变径迹定年是同位素热年代学中重要

的测年手段之一。本文报道了中国地质科学院地质

力学裂变径迹实验室成功建立磷灰石裂变径迹外探

测器法和LA-ICP-MS/FT法的一个实例。对国际

上普遍使用的Durango磷灰石进行了测定,得到2
个Durango磷灰石外探测器法年龄和7个Durango
磷灰石LA-ICP-MS/FT法年龄两种方法测得的年

龄均与国际推荐值在误差范围内一致;此外,我们同

时采用外探测器法和LA-ICP-MS/FT法对采集于

天山的花岗岩样品18HS-5进行了测试,两种方法

得到的年龄在误差范围内一致。以上均表明建立实

验流程的可靠性。裂变径迹外探测器法和LA-ICP-
MS/FT法的建立丰富了实验室测试方法,也对将

来开展磷灰石U-Pb和裂变径迹双法测年实验流程

的探索具有借鉴意义。
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Abstract

Apatite
 

fission
 

track
 

dating,
 

as
 

an
 

important
 

method
 

to
 

reveal
 

low
 

temperature
 

thermochronological
 

evolution
 

of
 

rocks,
 

can
 

effectively
 

reconstruct
 

the
 

thermal
 

evolution
 

history
 

of
 

millions
 

of
 

years
 

in
 

the
 

upper
 

crust
 

of
 

3~5
 

km,
 

and
 

has
 

been
 

widely
 

used
 

in
 

the
 

related
 

research
 

of
 

earth
 

science.
 

In
 

this
 

study,
 

a
 

measurement
 

procedure
 

was
 

established
 

at
 

the
 

fission
 

track
 

dating
 

laboratory
 

of
 

Institute
 

of
 

Geomechanics,
 

Chinese
 

Academy
 

of
 

Geological
 

Sciences.
 

We
 

measured
 

the
 

age
 

of
 

internationally
 

widely
 

used
 

Durango
 

apatite
 

by
 

the
 

external
 

detector
 

and
 

LA-ICP-MS/FT
 

methods.
 

The
 

ages
 

obtained
 

by
 

external
 

detector
 

method
 

are
 

32.9±1.6
 

Ma
 

and
 

31.9±2.3
 

Ma;
 

and
 

those
 

obtained
 

by
 

LA-ICP-MS/FT
 

method
 

are
 

31.97±
0.82

 

Ma,
 

30.9±1.5
 

Ma,
 

32.3±1.4
 

Ma,
 

30.6±1.1
 

Ma,
 

30.7±1.4
 

Ma,
 

29.7±1.9
 

Ma
 

and
 

31.1±1.3
 

Ma.
 

The
 

ages
 

measured
 

by
 

two
 

methods
 

are
 

consistent
 

with
 

the
 

international
 

recommended
 

values
 

with
 

uncertainties.
 

In
 

addition,
 

we
 

also
 

used
 

these
 

two
 

methods
 

to
 

analyze
 

the
 

18HS-5
 

granite
 

samples
 

collected
 

from
 

the
 

Tianshan
 

Mountains,
 

with
 

ages
 

of
 

126.7±3.8
 

Ma
 

and
 

126.4±3.6
 

Ma,
 

respectively.
 

The
 

ages
 

obtained
 

by
 

the
 

two
 

methods
 

are
 

consistent
 

within
 

the
 

error
 

range.
 

The
 

results
 

indicate
 

that
 

the
 

experimental
 

procedure
 

by
 

our
 

laboratory
 

is
 

reliable
 

and
 

the
 

method
 

can
 

be
 

used.
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fission
 

track;
 

external
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method;
 

LA-ICP-MS/FT;
 

Durango
 

apatite
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