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#的测量精密度不高"存在偏差$本工作研究目标

动态加热程序%动态和静态相结合的接收程序%强峰拖尾校正%不同接收器效率校正%质量歧视校正等"

建立了改良全蒸发
B

热表面电离质谱技术!
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#高精度测定铀同位素比的方法"通过测试标准物

质验证方法的准确性和可靠性$结果表明(采用
6QOBQI67

法测量(*=

Y

丰度为
(]

的铀样品"其

(*=

Y

'

(*D

Y

%

(*!

Y

'

(*D

Y

和(*?

Y

'

(*D

Y

的方法精密度分别为
)a)(!]

%

)a)?]

和
)a"C]

"测量值与参考值的偏

差分别为
)a)(=]

%

)a"C]

和
)a*D]

$

关键词!改良全蒸发!

6QO

#&铀同位素&动态法&热表面电离质谱!

QI67

#&全蒸发!

QO

#

中图分类号!

>?=@&?*

!!!

文献标志码!

A

!!!

文章编号!

"))!B(CC@

!

()(*

#

)"B)")=B)D

!"#

!

")&@=*D

'

E

8

FG&()((&))C*

."!#;#%!9"1'0R,'

5

"('1#"-.%1*"!

;"(N#

B

*0

8

6(%)#&%.%'&/(%4%-1";b('-#/4K&"1"

5

%&$'1#"

PNA'L+3B%$.

M

"

"

+I+3/.B924.

"

"

HY> K,BF3/

"

"

HIYJ$.

M

(

"

KA'LH/.

"

"

KYP2/$B2,3

"

"

HI12,.

"

"

LA> ,̂4B;43

"

"

NA'J4B%3/.

M

"

!

"D5$+$'F&.4'+,5'.&,%$

3

E'.0"(4(

83

/'"$',

"

6'%

7

%"

8

")(!)"

"

/0%"+

&

(DF&.4'+,<(B',!"#$%$&$'(

)

/0%"+

"

/0'"

8

-&?")("*

"

/0%"+

#

+<&1(')1

(

!

Q24-;/%3$.3E/:3$.;/555

8

49:-$;4:-

<

!

QI67

#

35/V4%%B45:/G%3524S3.5:-,B

;4.:/%:492.3

W

,40$-/99,-/:4%

<

/./%

<

E3.

M

35$:$

8

45$04%4;4.:5V3:2%$V03-5:3$.3E/:3$.

8

$:4.:3/%&N$V4T4-

"

:24;4/5,-4;4.:/99,-/9

<

35/0049:4SS,4:$:244F35:4.94$0:24

;/550-/9:3$./:3$.40049:&L4.4-/%%

<

"

/

88

%

<

3.

M

:244F:4-./%5:/.S/-S ;4:2$S$-:$:/%

4T/

8

$-/:3$.;4:2$S35:24;$5:9$;;$.V/

<

:$9$--49::24;/550-/9:3$./:3$.40049:&

Q$:/%4T/

8

$-/:3$.

!

QO

#

:492.$%$

M<

35:24;$5:9$.T4.:3$./%;4:2$S0$-,-/.3,; ;/

d

$-

35$:$

8

4-/:3$;4/5,-4;4.:

!

(*=

Y

'

(*D

Y

#

,53.

M

QI67&N$V4T4-

"

S,4:$:245:-$.

M8

4/R

:/3%3.

M

$0:24;/

d

$-35$:$

8

45/.S$:24-0/9:$-5

"

:24;4/5,-4;4.:

8

-49353$./.S/99,-/9

<

$0;3.$-35$:$

8

4-/:3$5

!

(*!

Y

'

(*D

Y/.S

(*?

Y

'

(*D

Y

#

/-4-4%/:3T4%

<

%$V&I.:2355:,S

<

"

:24

;$S3034S:$:/%4T/

8

$-/:3$.

!

6QO

#

;4:2$S0$-23

M

2%

<8

-49354;4/5,-4;4.:$0,-/.3,;

35$:$

8

45-/:3$5G

<

QI67V/5S4T4%$

8

4SG/54S$.:24-454/-92$0S

<

./;3924/:3.

M8

-$94B

S,-45

"

S

<

./;39/.S5:/:39-4943T3.

M8

-$94S,-45

"

8

4/R:/3%3.

M

9$--49:3$.

"

4003934.9

<

9/%3B

G-/:3$.$09$%%49:$-5/.S;/55S359-3;3./:3$.9/%3G-/:3$.&Q24/99,-/9

<

/.S-4%3/G3%3:

<

$0

:246QO ;4:2$S V4-4T4-3034S V3:2S3004-4.:-404-4.94 ;/:4-3/%5&Q244F

8

4-3;4.:



-45,%:552$V4S:2/::24

<

34%S$0,-/.3,;$F3S452$,%SG4;$.3:$-4S/.S:24-4%/:4S

8

/-/;4:4-552$,%SG4

8

-49354%

<

9$.:-$%%4S:$-4S,94:24

<

34%S$0,-/.3,;$F3S/:3$.S,-3.

M

;4/5,-4;4.:&Q235/9:3$.9$,%S

M

,/-/.:44:2440049:3T4.455$0:246QO;4/5,-4;4.:

/.S3;

8

-$T4:24,-/.3,;5/;

8

%45,:3%3E/:3$.&Q243.3:3/%5:-4.

M

:2$0

"D@

Z4

l

8

%/

<

4S/.

3;

8

$-:/.:-$%43.:243$.3E/:3$.4003934.9

<

$0,-/.3,;/.S:24

<

34%S$0,-/.3,;$F3S4&

Q24$

8

:3;/%53

M

./%$0

"D@

Z4

l

52$,%SG454:3.:24-/.

M

4$0)a"@B)a((#&K24.,-/.3,;

5/;

8

%45V3:2(]

(*=

Y35$:$

8

39/G,.S/.94V4-4;4/5,-4SG

<

:246QO ;4:2$S,53.

M

QI67

"

:24 ;4/5,-4;4.:

8

-49353$.5 $0

(*=

Y

'

(*D

Y

"

(*!

Y

'

(*D

Y /.S

(*?

Y

'

(*D

Y V4-4

)a)(!]

"

)a)?]

"

/.S)a"C]

"

/.S:24G3/5G4:V44.:24;4/5,-4ST/%,4/.S-404-4.94

T/%,4V4-4)a)(=]

"

)a"C]

"

/.S)a*D]

"

-45

8

49:3T4%

<

&1$;

8

/-4S:$:24QO;4:2$S

"

:246QO;4:2$S52$V4S:245/;4

8

-49353$.0$-:24

(*=

Y

'

(*D

Y-/:3$;4/5,-4;4.:&A5

0$-:246QO;4/5,-4;4.:$0

(*!

Y

'

(*D

Y/.S

(*?

Y

'

(*D

Y-/:3$5

"

:24;/

d

$-,-/.3,;35$:$

8

45

!

(*=

Y/.S

(*D

Y

#

V4-4,54S/5/.3.:4-./%5:/.S/-S:$$T4-9$;4:24;/550-/9:3$./:3$.

40049:&K24.:24:/3%3.

M

40049:5 V4-44%3;3./:4S

"

:24 ;4/5,-4;4.:

8

-49353$.5 $0

(*!

Y

'

(*D

Y/.S

(*?

Y

'

(*D

Y-/:3$5V4-43;

8

-$T4SG

<

=:$"):3;45&A50$-5/;

8

%4/;$,.:

"

:24QO;4:2$S

M

4.4-/%%

<

-4

W

,3-45:24,-/.3,;/;$,.:$0%455:2/."

!

M

"

V23%4=

!

M

35

-4

W

,3-4S0$-:246QO;4:2$S&

=%

8

>"(!&

(

;$S3034S:$:/%4T/

8

$-/:3$.

!

6QO

#&

,-/.3,;35$:$

8

4

&

S

<

./;39;4:2$S

&

:24-;/%3$.3E/:3$.;/555

8

49:-$;4:-

<

!

QI67

#&

:$:/%4T/

8

$-/:3$.

!

QO

#

!!

在(*=

Y

'

(*D

Y

测量中"全蒸发技术!
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#

)

"B*
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有效地克服了样品在蒸发过程中的质量分馏效

应"但次同位素(*!

Y

和(*?

Y

测量受(*=

Y

和(*D

Y

拖

尾的影响"无法得到准确结果$同时"在
QO

测

量中"当开始数据采集后"程序不能中断进行峰

位居中和离子流聚焦等参数调节$但在此期

间"随着灯丝温度上升"离子源光学参数可能会

发生变化"造成部分铀离子损失"使(*!

Y

和(*?

Y

测量误差偏大$此外"电子倍增器和法拉第杯

之间的效率差异无法用质谱仪器自带的内部校

正程序来获取$为此"

())"

年新不伦瑞克国家

实验室!

'UH

#提出了改良全蒸发技术!

6QO

#

用于测量铀同位素)

!
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"但因灯丝加热程序没有

集成到质谱仪中"并且
QI67

制样过程中带来

的样品间差异性导致该方法操作复杂%繁琐"分

析样品时故障率高达
()]

"

*)]

$

())*

年"欧

盟委员会联合研究中心标准物质与测量研究

院!

IZ66

'

+Z1

#将+动态目标强度概念,引入

到灯丝加热程序中"改进了灯丝加热模式和

测量的鲁棒性"但该方法仍存在一定问题$后

来"由
IZ66

'

+Z1

主导"联合
'UH

%国际原子能

机构核保障分析服务办公室!

7LA7

'

IAOA

#%

欧盟委员会联合研究中心超铀元素研究所

!

IQY

'

+Z1

#等实验室历经
!

年时间共同开发

和改进了
6QO

"于
()""

年首次进行报道)
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之后"

6QO

被用作铀同位素标准物质定值和

关键铀样品的同位素分析$

6QO

技术较复杂"国际上仅有少数几个

实验室掌握且使用"在国内尚无实验室进行相

关报道$本工作拟研究建立
6QO

测量铀同位

素比的方法$
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!

X1

#%

"
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#的二次电子
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和
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高阻放大器"可与
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灵活搭配使用$
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IZ66 "D!

#(

IZ66

产品"

(*=

Y

'

(*D

Ym@a(?(*b")

j*

w(a(b

")

j?

!

@m(

#"

(*!

Y

'

(*D

Ym=a*"*Db")

j=

w*a(b

")

jD

!

@m(

#$

铀同位素丰度标准物质!

1Z6 Y)*)A

#(

'UH

产品"

(*=

Y

'

(*D

Ym*a*"?@b")

j(

w(a@b

")

j=

!

@m(

#"

(*!

Y

'

(*D

Ym(aD??)b")

j!

w?a(b

")

j@

!

@m(

#"

(*?

Y

'

(*D

Ym?a"D)b")

j?

w?a(b

")

jD

!

@m(

#$

铀同位素丰度标准物质!

1Z6 Y"))

#(

'UH

产品"

(*=

Y

'

(*D

Ym"a"*?)b")

j"

w"a(b

")

j!

!

@m(

#"

(*!

Y

'

(*D

Ym@a=*?b")

j!

w(a(b

")

j?

!

@m(

#"

(*?

Y

'

(*D

Ym!a((=b")

j!

w"a"b

")

j?

!

@m(

#$

硝酸!
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级"经实验室
(

次亚沸蒸馏#%

盐酸!分析纯#(北京化学试剂研究所产品&水(

63%%Bc

超纯水"电阻率
"

"Da(6

-

.
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?CE
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实验方法及条件

?CEC?

!

Z4

带预处理
!

"

#剪带(按约
"aD9;

长度将
Z4

带剪开$

(

#清洗)

?

*

(将
Z4

带浸泡在

=;$%

'

H

盐酸溶液中"加热沸腾并保持
();3.

"

取出后用去离子水漂洗多次"再浸泡在去离子

水中加热沸腾并保持
");3.

"最后在
")=k

烘

箱中烘干$

*

#焊带(利用焊带装置将清洗过的

灯丝点焊到灯丝支架上$

!

#除气(将焊好的灯

丝放入除气装置中"设置去气程序&当真空度达

到
=b")

j=

[/

后"以
*A

'

;3.

将灯丝电流升至

*a=A

&保持
*);3.

后"将灯丝电流降至
)A

"保

持真空大于
!2

&待灯丝冷却至室温后泄掉真

空"取出灯丝置于大气环境中保存备用$
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将
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铀样品以硝酸盐溶液形

式点于样品带上"在烘烤装置上以
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加热

电流将样品烤干"加大电流至样品变为黑色后

保持
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"关闭加热电流$
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样品铀点样量

均为
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样品铀点样量均为
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测量方法
!

6QO

测量程序由准

备阶段%灯丝加热%动态接收%数据采集和动态

目标加热
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部分组成$

准备阶段(

"

#针对
X1

"用仪器自带程序做

增益!

M

/3.

#校正和基线!

G/54%3.4

#测量"获取

X1

最佳工作参数&
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#针对
7O6

"对其坪电压

和暗电流进行测量"获取
7O6

最佳工作参数&

*

#设置的动态接收程序列于表
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)
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"并据此完

成套杯操作$

加热阶段(调节电离带加热电流"当"D@

Z4

l

信号超过
*);#

后进行峰位居中%光学参数聚

焦&继续调节电离带加热电流"使"D@

Z4

l信号达

到一定的起始设置值!
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"

)a(=#

#&调节样

品带加热电流"当(*D

Y

l信号超过
*);#

后进

行峰位居中%光学参数聚焦和灯丝位置聚焦&继

续调节样品带加热电流"使(*D

Y

l信号达到一定

的起始设置值!

"

"

*#

#$

表
?

!

.9R

测量铀同位素动态接收程序

9'<0%?

!

J

8

-'4#)(%)%#,#-

B5

(")%!/(%";/('-#/4#&"1"

5

%4%'&/(%!<

8

.9R

循环

1

<

9%4

法拉第杯

H(

X1H(

法拉第杯

H"

X1H"

中心杯

法拉第杯'

二次电子倍增器

1X1

'

7O6

法拉第杯

N"

X1N"
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"
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&

代表离子信号由
7O6

接收"其他离子信号由
X1

接收&
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#此表适用于(*=

Y

富集度小于
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的铀样品"当(*=

Y

富集度大于
=]

时"所有铀离子的信号应改为由
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接收&
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#积分时间为测量时间&停顿时间为跳峰后放大电路恢复时间"不采集数据&
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#测量(*D
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动态接收和数据采集(依据表
"

设置的动

态接收程序"获取相应的测量数据$从
7"

到

7=

为
"

个循环!

9

<

9%4

#"每
=

个循环为
"

组

!

G%$9R

#$每
"

组完成测量后"对样品带加热电

流执行动态目标加热程序"并执行峰位居中%光

学参数聚焦和灯丝位置聚焦等操作$

动态目标加热(样品带加热电流由当前铀

离子流强度%铀目标离子流强度以及当前样品

带加热电流构成的二次函数!式
"

#决定)

=

*

"并

由加热程序控制"实现动态目标铀的信号控制"

以确保在一定时间内蒸发掉所有样品"完成数

据采集"实现
QO

测量(*=

Y

'

(*D

Y

的模拟过程$

!

%

U

"

O

!

%

)

U

+

!

.

E

%

V

*

%

E

#

%

(

U

:

!

.

E

%

V

*

%

E

#*

%

!

"

#

式中(

!

%l"

是第
%l"

组时样品带加热电流&

!

%

是

第
%

组时当前样品带加热电流&

*

%

是第
%

组时

铀信号实际强度&

E

%

是第
%

组时铀信号目标强

度&

+

%

:

为常数$

?CECH

!

数据校正及处理)

=

*

!

质量歧视选择线

性校正公式"示于式!

(

#(

C

9$--

O

C

;4/5

W

)

"

U

!

*

7

V

*

%

#

.

/

* !

(

#

式中"

/

为质量歧视因子"

C

9$--

为(*!

Y

'

(*D

Y

或

(*?

Y

'

(*D

Y

的质量歧视校正值"

C

;4/5

为(*!

Y

'

(*D

Y

或(*?

Y

'

(*D

Y

的测量值&

*

%

%

*

7

为同位素的摩尔

质量$质量歧视因子
/

由式!

*

#得到(

/

O

)

"

*

"

!

V

(*=

Y

(*D

#

Y

!

94-:

(*=

Y

(*D

#

Y

*

;4/5

!

*

#

!!

(*!

Y

'

(*D

Y

校正值由拖尾校正和质量歧视

校正后得到"示于式!

!

#$其中"

/

由每个循环

中(*=

Y

'

(*D

Y

测量值及其参考值求得"并用于同

一循环中(*!

Y

'

(*D

Y

质量歧视校正

!

$

(*!

Y

(*D

#

Y

9$--

O

!

"

U

!

.

/

)!

#

(*!

Y

(*D

#

Y

;4/5

V

!

"

(

(**a@

(*D

U

(*!a!

#*

(*D

!

!

#

!!

(*?

Y

'

(*D

Y

校正值除对拖尾和质量歧视进行校

正外"若(*?

Y

是由
7O6

接收"还需校正
7O6

'

X1

的效率$其中"

/

由每个循环中(*=

Y

'

(*D

Y

测量

值及其参考值!或用
6QO

最终(*=

Y

'

(*D

Y

测量

值#求得"并用于同一循环中(*?

Y

'

(*D

Y

质量歧

视校正

!

$

(*?

Y

(*D

#

Y

9$--

O

!

"

U

(

.

/

#

W

"

?

)!

W

(*?

Y

(*D

#

Y

;4/5

V

!

"

(

(*=a@

(*D

U

(*?a!

#*

(*D

!

=

#

?

!

O

(*!

#

(*=

5

!

*

(*!

#

(*=

5(

!

W

(*!

#

(*D

5

!

(

(*!

#

(*D

5(

V

!

"

(

(**a@

(*D

U

(*!a!

#

(*D

!

?

#

!!

式中"

?

是
7O6

'

X1

效率差的校正因子&

5(

和
5*

分别是序列
(

和
*

中相应铀同位素测

量值&

(**a@

'

(*D

是序列
!

中
H(

杯测到的信号

和序列
(

中
N(

杯测到的 (*D

Y

信号之比&

(*!a!

'

(*D

是序列
=

中
H(

杯测到的信号和序

列
(

中
N(

杯测到的(*D

Y

信号之比$

(*=

Y

'

(*D

Y

测量遵循
QO

原理"将所有序列

(

中(*=

Y

信号强度积分之和除以所有序列
(

中

(*D

Y

信号强度积分之和$

?CECL

!

数据评价
!

测量结果偏差!

U3/5

#由式

!

@

#求得(

U3/5

!

]

#

O

R

V

94-:

94-:

W

"))

!

@

#

式中"

R

是测量值&

94-:

是有证标准物质参考

值"用于评价方法$

式!

D

#用于确定分析方法是否存在统计显

著偏差"如果
I"

绝对值小于
"

"则认为该方法

的测量结果与参考值之差在合理预期内)

DBC

*

$

I"

O

;

V

94-:

(

W

#

(

U

&

(

9槡 4-:

!

D

#

式中"

#

是多次测量的标准偏差"

&

94-:

是有证标

准物质参考值的不确定度!包含因子
@m"

#$

D

!

结果与讨论

DC?

!

蒸发带加热电流'

DÊ

b

离子信号和
.9R

测量DEL

b

$

DÊ

b

动态目标加热依据式!

"

#和相应的逻辑进

行判断"以确定下一组灯丝加热电流"确保在一

定时间范围内蒸发掉所有的铀样品"并采集到

足够数量的(*=

Y

和(*D

Y

全蒸发数据$

6QO

测

量
D)))"B)(

'

YB[OHHOQ(

个平行样品!

"

号

样%

(

号样#时的动态目标加热电流%

(*D

Y

信号强

度%

Y>

'

Y

以及(*=

Y

'

(*D

Y

积分和之比的全过程

分别示于图
"

"图
(

$可能是因为制样的问题"

D)"
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使得
(

个样品呈现出较大的不同"

(

号样可能

制样失败$

"

号样的
Y>

'

Y

小于
()]

"样品带

蒸发电流!

O#A

#保持在
(A

以下$而
(

号样

的
Y>

'

Y

在
=)]

左右"高点甚至达到
C)]

"氧

化物产率过高导致该样品(*D

Y

信号波动较大"

且大部分数据低于
")#

$为维持一定强度的

(*D

Y

信号"需要增大
O#A

"在测量中期"

O#A

就已经超过
(A

"较高的蒸发带电流加速了样

品的蒸发速率$因此"测量过程中监测
Y

氧化

物产率"控制相关参数将
Y

氧化物产率降低"

可保证
6QO

测量的有效性"提升
Y

样品的利

用效率$

图
?

!

?

号样
.9R

样品加热过程

F#

B

G?

!

.9R*%'1#-

B5

(")%&&";&'4

5

0%?

图
D

!

D

号样
.9R

样品加热过程

F#

B

GD

!

.9R*%'1#-

B5

(")%&&";&'4

5

0%D

QO

技术期望样品被全部蒸发%电离"并被

接收器接收"但这个假设并不成立$因为

QI67

的电离效率和传输效率不高于
)a=]

"且

在整个样品的蒸发过程中不稳定"因此"

QO

测

量结果与真实值存在一定程度的偏差$对

6QO

而言"为提高(*!

Y

'

(*D

Y

和(*?

Y

'

(*D

Y

的测

量精度"需执行一些附加操作使测量被中断"这

些中断会引起数据丢失"类似于全蒸发技术未

实现样品全接收$因此"有规律的中断对
6QO

测量(*=

Y

'

(*D

Y

没有明显影响"但前提是获取一

定数量的有效数据$

DCD

!

b

'

$%

起始信号设置对铀氧化物产率和
b

电离效率的影响

6QO

测量过程中"不同
Y

和
Z4

起始信号

设置对铀氧化物产率的影响示于图
*

$随着蒸

发电流的增大"氧化物产率增大"在测量后期"氧

化物产率呈下降趋势"这与汤书婷等)

")

*的研究

成果相吻合$在"D@

Z4

l起始信号保持相同的条

件下"

(*D

Y

l起始强度越高"则
Y>

'

Y

比越高&在

(*D

Y

l起始信号保持相同的条件下"

"D@

Z4

l起始

强度设置越高"则
Y>

'

Y

比越低$

注(

Z4)a")#BY"#

指"D@

Z4

l起始信号强度为
)a")#

"

总铀离子起始信号强度为
"#

"其他类似

图
E

!

b

'

$%

起始信号设置对
bM

$

b

的影响

F#

B

GE

!

R;;%)1";b'-!$%#-#1#'1#"-

&#

B

-'0&%11#-

B

"-bM

$

b

不同
Y

%

Z4

起始信号设置对铀电离效率的

影响列于表
(

$在相同的涂样量下"当(*D

Y

l起

始强度保持一致时!

"#

#"不同"D@

Z4

l起始信号

会对
Y

的电离效率有明显影响"

"D@

Z4

l起始信

号从
)a")#

升到
)a(=#

后"铀的电离效率从

)a)=!]

提高到
)a"]

$与此同时"当"D@

Z4

l起

始信号保持一致时!

)a"#

#"不同(*D

Y

l起始强

度设置也会对铀的电离效率有明显影响"

(*D

Y

l

起始强度设置越高"铀的电离效率越低$因此"

为提高铀的电离效率"需要降低(*D

Y

l起始信号

强度"提高
Z4

l起始信号强度$

持续提升电离带的加热电流"

Z4

的蒸发速

率变大"电离带消耗加速"持续时间变短$起始

信号强度在
)a"=#

和
)a*)#

条件下"

"D@

Z4

离

子信号强度及灯丝温度变化情况示于图
!

$

"D@

Z4

l从起始强度
)a"=#

升高至
")#

时持续

C)"

第
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表
D

!

b

'

$%

起始信号设置对铀电离效率的影响

9'<0%D

!

R;;%)1";b'-!$%#-#1#'0&#

B

-'0&%11#-

B

"-/('-#/4#"-#A'1#"-%;;#)#%-)

8

次数

'$a

"D@

Z4

l起始信号强度

"D@

Z4

l

3.3:3/:3$.53

M

./%

'

#

(*D

Y

l起始信号强度

(*D

Y

l

3.3:3/:3$.53

M

./%

'

#

Y

电离效率

Y3$.3E/:3$.4003934.9

<

'

]

温度

Q4;

8

4-/:,-4

'

k

" )a") " )a)=! "@D)

( )a"= " )a)=D "@C!

* )a() " )a)D" "D)(

! )a(= " )a)CD "D")

= )a") * )a)*"

? )a() * )a)*C

注(铀的电离效率由接收器接收到的所有铀离子信号总和!以原子数目计#除以铀的涂样量!以铀原子数计#"其中因调节离子光学

参数%峰居中以及灯丝位置聚焦等动作引起的信号中断部分"通过下一组中第
"

个循环的铀离子信号总和乘以中断时间估算得到

注(

"

循环积分测量时间约为
=5

图
H

!

起始强度在
TC?L_

和
TCET_

下(

?̂Q

$%

信号强度%

'

&及灯丝温度%

<

&的变化

F#

B

GH

!

_'(#'1#"-";

?̂Q

$%&#

B

-'0#-1%-&#1

8

%

'

&

'-!;#0'4%-11%4

5

%('1/(%

%

<

&

/-!%(#-#1#'0#-1%-&#1

8

";TC?L_'-!TCET_

了
!a@2

"之后呈指数快速上升&

"D@

Z4

l从起始

强度
)a*)#

升高至
")#

时持续了
(a@2

$一

般情况下"点样量为
=

!

M

铀样品"

6QO

测量用

时在
(

"

!2

之间"若"D@

Z4

l起始信号强度设置

过高"电离带会提前烧断"无法完成全蒸发$因

此"

"D@

Z4

l起始信号强度设置在
)a"@

"

)a((#

范围内最佳$

DCE

!

铀同位素比测量结果

调节电离带加热电流"当"D@

Z4

l信号超过

*);#

后进行峰位居中%光学参数聚焦&继续

调节电离带加热电流"使"D@

Z4

l信号达到
)a"@#

$

调节样品带加热电流"当
Y

l信号超过
*);#

后进行峰位居中%光学参数聚焦和灯丝位置聚

焦&继续调节样品带加热电流"使
Y

l信号达到

"#

后运行
6QO

程序$对
IZ66"D!

%

D)))"B

)(

'

YB[OHHOQ

%

1Z6Y)*)A

以及
1Z6Y"))

等
!

个不同来源的铀同位素标准物质进行测

量"每个样品测
*

个平行样$各样品的测量值%

相对标准偏差!

Z7_

#%

U3/5

%

O.

结果分别列于

表
*

"

?

"铀同位素比测量结果均与参考值在不

确定度范围内一致$

表
E

!

K$..?̂H

测量结果

9'<0%E

!

.%'&/(%4%-1(%&/01&";K$..?̂H

IZ66"D!

(*!

Y

'

(*D

Y

(*=

Y

'

(*D

Y

标准值
=a*"*Db")

j=

@a(?(*b")

j*

J

94--

*a(b")

jD

(a(b")

j?

测量值
=a*"(!b")

j=

@a(?"?b")

j*

Z7_

'

] )a"*@ )a)"=

U3/5

'

] j)a)(? j)a)")

O. j)a)C j)a)*

表
H

!

T̂TT?2TD

$

b26RIIR9

测量结果

9'<0%H

!

.%'&/(%4%-1(%&/01&";̂ TTT?2TD

$

b26RIIR9

D)))"B)(

'

YB[OHHOQ

(*!

Y

'

(*D

Y

(*=

Y

'

(*D

Y

(*?

Y

'

(*D

Y

标准值
"a@)D)b")

j!

"aC?!=b")

j(

(a=D))b")

j=

J

94--

Da)b")

j@

@a=b")

j?

"a)b")

j?

测量值
"a@""(b")

j!

"aC?!Cb")

j(

(a=DD@b")

j=

Z7_

'

] )a") )a)( )a(@

U3/5

'

] )a"C )a)( )a*!

O. )a*@ )a*? )a)C

)""
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表
L

!

3$.bTET+

测量结果

9'<0%L

!

.%'&/(%4%-1(%&/01&";3$.bTET+

1Z6 Y)*)A

(*!

Y

'

(*D

Y

(*=

Y

'

(*D

Y

(*?

Y

'

(*D

Y

标准值
(aD??)b")

j!

*a"*?@b")

j(

?a"D))b")

j?

J

94--

?a(b")

j@

"a@b")

j=

=a(b")

jD

测量值
(aD@"@b")

j!

*a"*@Db")

j(

?a"*"Cb")

j?

Z7_

'

] )a)" )a))@ )a)@

U3/5

'

] )a() )a)* j)a@D

O. )aC" )a?* j)aC"

表
S

!

3$.b?TT

测量结果

9'<0%S

!

.%'&/(%4%-1(%&/01&";3$.b?TT

1Z6 Y"))

(*!

Y

'

(*D

Y

(*=

Y

'

(*D

Y

(*?

Y

'

(*D

Y

标准值
@a=*?)b")

j!

"a"*?)b")

j"

!a((=)b")

j!

J

94--

(a(b")

j?

"a(b")

j!

"a"b")

j?

测量值
@a=!D*b")

j!

"a"*?(b")

j"

!a(**Cb")

j!

Z7_

'

] )a)" )a)(( )a)=

U3/5

'

] )a"? )a)( )a("

O. )a=? )a"= )a@=

DCH

!

.9R

的方法精密度以及与
9R

的比较

比较
6QO

和
QO

测量铀同位素的情况列

于表
@

$对于(*=

Y

富集度为
(]

的铀样品!

D)))"B

)(

'

YB[OHHOQ

#"通过
"(

次测量"

(*=

Y

'

(*D

Y

%

(*!

Y

'

(*D

Y

和(*?

Y

'

(*D

Y

的
6QO

测量相对标准偏

差分别为
)a)(!]

%

)a)?]

和
)a"C]

$

对于(*=

Y

'

(*D

Y

测量来说"

QO

稍占优势"这

可能与数据采集数量有关"

QO

测量完成
"

个

循环需要
"

"

=5

"整个测量用时在
")

"

*);3.

之间"一般会采集超过
")))

个数据&而
6QO

完成
"

个循环需要
D)5

"整个测量用时需要

(

"

!2

"一般会采集到约
?)

"

"()

个数据$因

此"

6QO

更依赖于质谱的过程控制和更高的

电离效率"以获取足够多的有效数据$对于

(*!

Y

'

(*D

Y

和(*?

Y

'

(*D

Y

而言"

6QO

采用主同位

素!

(*=

Y

和(*D

Y

#进行内标校正"有效克服了质

量分馏的影响"进而在扣除拖尾影响后"

6QO

的方法精密度和准确度比
QO

提高了
"

个量

级$在点样量方面"

QO

一般需要不大于
"

!

M

的点样量"而
6QO

则需要约
=

!

M

的点样量$

表
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.9R

和
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测量铀同位素的比较
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注(

6QO

和
QO

中铀的目标信号强度均设置为
"=#

&

QO

方法)

*

*中铀起始信号强度设置为
=);#

"电离带"D@

Z4

l信号强度与
6QO

保持相同!
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!

结论

本研究建立了
6QO

高精度测量铀同位素

比的方法"利用
QO

技术有效地克服了质量分

馏效应对测量结果的影响"能够准确测定铀的

主同位素比(*=

Y

'

(*D

Y

$同时"采用峰拖尾校正

技术%

7O6

和
X1

效率差校正技术"以及近实

时铀质量歧视校正技术等"并结合峰位居中%离

子流聚焦以及离群数据剔除等方式"在次同位

素(*!

Y

'

(*D

Y

和(*?

Y

'

(*D

Y

测量中体现出精密度

高和准确性好的特点$针对(*=

Y

丰度为
(]

的

铀样品"

6QOBQI67

法测量(*=

Y

'

(*D

Y

%

(*!

Y

'

(*D

Y

和(*?

Y

'

(*D

Y

的方法精密度分别为
)a)(!]

%

)a)?]

和
)a"C]

"测量值与参考值的偏差分别

为
)a)(=]

%
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和
)a*D]
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