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浓缩铀材料是核取证$核燃料循环和核标

准物质研制的重要研究对象)
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&与含有大量

杂质元素的铀矿石浓缩物不同"铀转化和铀同

位素浓缩过程中往往损失携带地理信息的稀

土$铅和锶等元素)
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氧化铀芯块等浓缩铀产品中杂质元素含量极
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&因此"通常认为铀同位素丰度组成和

铀年龄!生产时间#是浓缩铀材料实际溯源的主

要特征属性)
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可用于指示后处理或
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的辐射测量和质谱测量方法日趋成熟)
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相比而言"受早期磁质谱仪丰度灵敏度!
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丰度参考值&目前"商品化的多

接收电感耦合等离子体质谱!
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敏度$宽动态范围!信号强度检测上限达
+)

D 量

级#和低丰度灵敏度等优势"为探测浓缩铀材料

中的(**

R

提供了可能&

核材料年龄是重要的核取证特征)

*

*

"在核

EDA

质 谱 学 报
!!

第
!!

卷



取证实验室表征技术的
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阶段!
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'Y'SC(

*

和
'Y'SC*

*

&所有

固体标样和样品均已采用混酸消解"并分样逐级

稀释以初步标定浓度)

@

"

D

*

&

(**

R

模拟样品"编号

(**

RCSZ8S

"由
Yb77+DD

与
OJ])!(*E

的逐级

稀释液混合配制"

(**

R

'

(*E

R

约为
@_)e+)

fA

&

实验室用水为超纯水"由
74%%4Cg

净化水

装置制得%

K'?

*

(由
7?8

级
K'?

*

经二次亚

沸蒸馏提纯得到&试剂和溶液均由干洁
GZT

或
TGB

试剂瓶!南京品塑仪器制造有限公司产

品#盛装&

:CJ

!

实验条件

:CJC:

!

72CY2TC78

条件
!

射频功率
+))E]

%

辅助气流速
+_)(\

'

<4/

%冷却气流速
+@_@\

'

<4/

%

样品气流速
)_DDE\

'

<4/

%

I

轴位置
)_D+)

<<

$

F

轴位置
+_D")<<

$

Q

轴位置
)_E+"<<

%

减速电 压!

[5:5%5.0;$.

#

E*!*_D#

%阻滞 电压

!

8-

99

.566$.

#

DD"!_(#

%无油干泵作为前级泵运

DDA

第
"

期
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行约
(

年%低分辨模式&

:CJCE

!

Y2TCgggC78

条件
!

提取透镜
+

电压

*_)#

"提取透镜
(

电压
f!*_@#

"偏置透镜

!

?<5

P

0

#偏转电压
f+D)_) #

"

?<5

P

0

电压

f(!_@#

%

g+

入口电压
f"_+#

"

g+

出口电压

+_)#

%偏转透镜!

[51%5:;

#偏转电压
+*_E#

"

g+

偏转电压
f!_)#

%

K5

碰撞池模式%质量扫描

范围
5

'

6((D

!

(*D

%积分时间
)_*6

&

E

!

结果与讨论

图
:

!

进样EJJ

[BDF.D

时$

EJJ

[

%

EJO

[

和EJU

[

的信号曲线

;#

<

=:

!

D

2%

#'(&-#

<

*(&&#*/-"+

EJJ

[

$

EJO

[(*!

EJU

["7)(#*/!+"0

EJJ

[BDF.D

EC:

!

极低丰度EJJ

[

的
,3BA34B,.

分析

'5

9

;-/5IS

型
72CY2TC78

的法拉第杯

探测器的检测上限达
@)#

"配置
+)

++

(

前置放

大器时"质谱仪可接收的离子流信号强度达

*_+e+)

D

"开启能量阻滞过滤器!

bTg

#时"质谱

仪的丰度灵敏度可达
+_Ae+)

fA

"这为高灵敏

地探测低丰度(**

R

提供可能&膜去溶进样模式

下"优化(*E

R

的灵敏度至
+#

'

+)

fD以上"进样

(aK'?

*

时的(**

R

系统本底约为
*

"主要来自

基线漂移和记忆效应&采用中心通道电子倍增

器
Y2+

*

2

$法拉第杯
K(

和
K*

分别接收(**

R

$

(*@

R

和(*E

R

的离子流"进样模拟样品(**

RCSZ8S

时"信号强度曲线归一化到(*E

R

的+套峰,结果

示于图
+

&可见"峰形良好"为高精密度测量

(**

R

'

(*E

R

或(**

R

'

(*@

R

奠定基础&为评估仪器

的(**

R

探测限"进样未经辐照的$不含(**

R

的

2b7+(!C!

"使(*E

R

信号强度达到
!*#

!等效计

数
(_"Ae+)

D

#"进样前后"

5

'

6(**_)

$

(**_@

处的信号曲线未见明显变化"表明强峰拖尾

被有效抑制&测定实际样品时"假设
*

倍本底

的信号强度!

D

#为有效信号"则该仪器对(**

R

的探测丰度可达
*e+)

fD

&

为校正仪器电子倍增器检测效率和质量

分馏效应"同时降低记忆效应影响"采用标准

样品交叉法"以浓度较大的(**

R

模拟样品为质

控标样"参考+质控标样
C

未知样品
+C

未知样品

(C

质控标样
C

-

C

质控标样
CYb77+DD

,的流程

测量样 品 后"进 样(**

R

信号 强度约
+)

@ 的

Yb77+DD

"外标校正质控标样中的(**

R

'

(*E

R

"

示于式!

+

#&

C

(**

'

(*E:$.

O

Z

T

C

(**

'

(*E<506

!

+

#

式中"

C

(**

'

(*E:$.

是标样中(**

R

'

(*E

R

的参考值或

样品中(**

R

'

(*E

R

的校正值"

Z

是校正因子"

C

(**

'

(*E<506

是标样或样品中(**

R

'

(*E

R

的测量值&

为评估
72CY2TC78

对低丰度(**

R

的测量

精密度"将模拟样品(**

RCSZ8S

分样配制成

(**

R

信号强度分别为
+)

( 和
+)

* 的质控标样"参

考标准样品交叉法"在
@3

内进行
"

次交叉测

量"同时考虑本底占比进行不确定度评估&

(**

RCSZ8S

的测量值及其不确定度列于表
+

"

样品量较少或(**

R

信号强度仅为
+)

( 时"本底

和记忆效应引入的不确定度较大"而样品量足

够或(**

R

信号强度达到
+)

* 时"

+)

fA量级丰度

的(**

R

测量值精密度可达
+_)a

!

(

'

#&

ECE

!

极低丰度EJJ

[

的
A34B

\\\

B,.

分析

72CY2TC78

使用阻滞过滤器时"丰度灵

敏度下限为
+)

fA量级"但浓缩铀材料中丰度较

高的(*!

R

和(*@

R

强峰拖尾及其扣除对(**

R

测量

的影响仍不可忽略&相比而言"

Y2TCgggC78

采用三重四极杆质量分析器组合"丰度灵敏度

达到
+)

f+)量级"在测量(*!

R

和(*@

R

丰度较高的

样品中(**

R

时表现出突出优势"其不足是灵敏

度较低&为提高
Y2TCgggC78

的灵敏度"联

用膜去溶进样装置"优化参数后"将铀的灵敏度

从
(e+)

@

'

+)

fD提高至约
(e+)

"

'

+)

fD

&为降

低溶液中残留钍的氢化物(*(

S3

+

K

对(**

R

的影

响"采用
K5

碰撞池"在不同
K5

流速下进样铀

钍浓度标准的混合溶液"

K

结合概率和(*E

R

信号

强度测量值列于表
(

&结果表明"

K5

流速为
)_A

<\

'

<4/

时"

S3K

和
RK

结合概率均为
+_)e

+)

f"左右"且系统灵敏度降低较少&因此"本实

验设置
K5

流速为
)_A<\

'

<4/

&

为评估
Y2TCgggC78

的探测限和强峰拖

))E

质 谱 学 报
!!

第
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表
:

!

,3BA34B,.

测量EJJ

[BDF.D

中EJJ

[

(

EJU

[

D(7&/:

!

,/(-L0/!?(&L/-"+

EJJ

[

(

EJU

[#*

EJJ

[BDF.D7

2

,3BA34B,.

测量次数

'$_

(**

R

达
+)

(时的(**

R

'

(*E

R

7506-.5U

(**

R

'

(*E

RV35/

(**

R460N$-;+)

(

(**

R

达
+)

*时的(**

R

'

(*E

R

7506-.5U

(**

R

'

(*E

RV35/

(**

R460N$-;+)

*

+ @_**De+)

fA

@_("De+)

fA

( @_!+(e+)

fA

@_("+e+)

fA

* @_*!!e+)

fA

@_(A*e+)

fA

! @_*E"e+)

fA

@_(E)e+)

fA

@ @_*E+e+)

fA

@_(@"e+)

fA

" @_*(Ae+)

fA

@_(D)e+)

fA

平均值!

&j"

#

@_*"@e+)

fA

@_(A+e+)

fA

(

B

*_)e+)

fD

+_+e+)

fD

(

本底
(_!e+)

fE

(_*e+)

fD

(

合成
(_@e+)

fE

(_"e+)

fD

(

合成'平均值
!_"a )_!Da

表
E

!

/̂

流速对
A34B

\\\

B,.

的
D@̂

(

D@

%

[̂

(

[

和EJU

[

信号强度的影响

D(7&/E

!

F++/')"+ /̂

<

(-+&"90()/"*D@̂

(

D@

$

[̂

(

[(*!

EJU

[-#

<

*(&#*)/*-#)#/-

流速

G%$V.0;5

'!

<\

'

<4/

#

S3K

结合概率

S3K

'

S3.0;4$

RK

结合概率

RK

'

R.0;4$

(*E

R

) +_D+e+)

f"

+_!Ee+)

f"

*_D+e+)

E

)_@ +_*!e+)

f"

+_(*e+)

f"

*_(!e+)

E

)_A +_)@e+)

f"

+_)*e+)

f"

*_!+e+)

E

+_) +_)Ee+)

f"

D_*+e+)

fA

(_)Ae+)

E

+_* D_!+e+)

fA

E_))e+)

fA

+_A*e+)

E

+_" D_E!e+)

fA

E_(Ae+)

fA

+_+*e+)

E

+_D D_)De+)

fA

E_E"e+)

fA

A_!*e+)

A

尾"配制(*E

R

信号强度约
!e+)

D 的
2b7+(!C!

天然丰度标样"多次独立测量结果表明"

5

'

6

(**_)

$

(*A_)

处的信号强度均小于
)_A

"表明仪

器的丰度灵敏度达到
+)

f+)量级&样品量充足

时"如果认为高于本底
*

倍的信号强度为有效

信号"则
Y2TCgggC78

对(**

R

丰度的有效探测

限可达
"e+)

f+)

&

Y2TCgggC78

的质量分馏效应校正方法

与
72CY2TC78

测量方法相同"均采用标准样

品交叉法和式!

+

#"在样品测量后"进样(**

R

信号

强度约为
+)

! 的
Yb77+DD

"外标校正(**

R

'

(*E

R

&

为评估方法的精密度"同时降低沾污和记忆效

应风险"配制(**

R

约为
A)

的(**

RCSZ8S

模拟样

品"连续测量
@

次"结果列于表
*

&

Y2TCgggC

78

对
+)

fA量级丰度的(**

R

测量精密度小于

!_Ea

!

(

'

#&

研究表明"

'5

9

;-/5IS

型
72CY2TC78

和

B

P

4%5/;EE))

型
Y2TCgggC78

对(**

R

丰度的

有效探测限分别为
*e+)

fD和
"e+)

f+)

"对同

等浓度模拟样品中丰度
+)

fA量级(**

R

测量的精

密度分别为
+_)a

!

(

'

#和
!_Ea

!

(

'

#"

(

种方法

的测量结果在不确定度范围内一致&模拟样

品(**

RCSZ8S

可作为实验室质控标样使用"

(**

R

'

(*E

R

参考值取
@_(A+e+)

fA

&分析实际样

品时"可分样采用基于
Y2TCgggC78

的外标标

准曲线法初步确定样品中
S3

$

R

浓度和(**

R

丰

度量级"综合指标要求$流程回收率和样品量等

因素"选择最佳的质谱仪器和分析方法&

+)E

第
"

期
!!

汪
!
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表
J

!

A34B

\\\

B,.

测量EJJ

[BDF.D

中EJJ

[

和EJJ

[

(

EJU

[

D(7&/J

!

,/(-L0/!?(&L/-"+

EJJ

[(*!

EJJ

[

(

EJU

[#*

EJJ

[BDF.D7

2

A34B

\\\

B,.

测量次数

'$_

(**

R

(**

R

'

(*E

R

+ A_)*e+)

+

@_(Ee+)

fA

(

"_E"e+)

+

@_!De+)

fA

* "_(Ae+)

+

@_++e+)

fA

!

"_@(e+)

+

@_*Ae+)

fA

@ "_(De+)

+

@_*+e+)

fA

平均值
"_@De+)

+

@_*+e+)

fA

b8[

'

a !_" (_!

ECJ

!

浓缩铀材料的铀同位素比值分析结果

分样浓缩铀标样
OJ])!(*!

$

OJ])!(*E

$

OJ])!(!)

和样品
'Y'SC+

*!

'Y'SC*

*

"基

于
'5

9

;-/5IS

型
72CY2TC78

"采用配置
+)

++

(

阻值前置放大器的法拉第杯分别接收(*!

R

$

(*@

R

$

(*"

R

和(*E

R

的离子流"尽量使(*@

R

或(*E

R

的

信号强度达到
!)#

"以降低流程本底和信号强

度线性响应范围的影响&以
Yb77+DD

中的

(**

R

'

(*@

R

和(*@

R

'

(*E

R

为外标"按指数规律校正

质量分馏效应)

+@

*

"

Yb77+EA

为质控标样"

RK

结合概率约为
@_Ae+)

f"

"实测了国标标样和

样品
'Y'SC+

* !

'Y'SC*

*

中的(*!

R

'

(*@

R

$

(*@

R

'

(*E

R

和(*"

R

'

(*@

R

&测量前后"

Yb77+DD

中(**

R

'

(*@

R

和(*@

R

'

(*E

R

测量值的相对变化介

于
)_))+a

!

)_)+(a

之间"表明仪器的稳定性

较好&采用
B

P

4%5/;EE))

型
Y2TCgggC78

测

量国标标样和样品中的(**

R

'

(*@

R

"进一步采用

'5

9

;-/5IS

型
72CY2TC78

复核
OJ])!(*!

$

OJ])!(*E

和
OJ])!(!)

中的(**

R

'

(*@

R

&铀

同位素比值(**

R

'

(*@

R

$

(*!

R

'

(*@

R

$

(*"

R

'

(*@

R

和

(*@

R

'

(*E

R

的测量结果及其不确定度分别列于

表
!

!

A

&需要说明的是)

+"

*

(

+

#

B

类标准不确

定度!

(

B

#均按
!

!

"

次独立测量结果的实验标

准偏差评定%

(

#因缺乏具有
+)

fD

!

+)

fA量级

(**

R

'

(*@

R

的标准物质及其参考值"借鉴
Yb77+E!

中相近量级的(*"

R

'

(*E

R

!

+_(!!"e+)

fE

`+_Ae

+)

f++

#"

(**

R

'

(*@

R

的
J

类标准不确定度!

(

J

#按相对

扩展不确定度为
)_+!a

进行评定%

*

#

'Y'SC+

*!

'Y'SC*

*

中(*!

R

'

(*@

R

的
J

类标准不确定度参

考浓缩标样
Yb77+E@

中(*!

R

'

(*@

R

!

E_D!D)e

+)

f*

`+_*e+)

f"

#"按相对扩展不确定度为

)_)+@a

进行评定%

!

#

'Y'SC+

*!

'Y'SC*

*

中

(*"

R

'

(*@

R

的
J

类标准不确定度分别参考
Yb77+E"

$

Yb77+E@

和
Yb77+E*

的相对扩展不确定度

进行评定%

@

#

'Y'SC+

*!

'Y'SC*

*

中(*@

R

'

(*E

R

的
J

类标准不确定度均参考
Yb77+EA

的相对

扩展不确定度为
)_)*)a

进行评定%

"

#按分量

互不相关计算合成标准不确定度!

(

#"并按约

D@a

置信水平$包含因子
Zj(

提供报告结果&

结果表明(

+

#国标标样
OJ])!(*!

$

OJ])!(*E

和

OJ])!(!)

的(*!

R

'

(*@

R

$

(*@

R

'

(*E

R

和(*"

R

'

(*@

R

与

参考值在不确定度范围内一致"据此认为样品

'Y'SC+

*!

'Y'SC*

*

中的(*!

R

'

(*@

R

$

(*@

R

'

(*E

R

和

(*"

R

'

(*@

R

测量结果可信%

(

#国标标样和样品

'Y'SC+

*!

'Y'SC*

*

中均含有(**

R

和(*"

R

"表明

材料已经历反应堆辐照%

*

#

'Y'SC+

*!

'Y'SC

*

*

的(**

R

'

(*@

R

和(*"

R

'

(*@

R

基本呈正比关系"国标

标样的(**

R

'

(*@

R

和(*"

R

'

(*@

R

呈反比关系&

因(**

R

主要来自(*!

R

的!

&

"

(&

#反应"

(*"

R

主要来自(*@

R

的!

&

"

#

#反应"理论上"中子辐照

时间越长"

(**

R

'

(*@

R

和(*"

R

'

(*@

R

越高)

+A

*

"这与

样品
'Y'SC+

*!

'Y'SC*

*

的实测结果一致&

OJ])!(*!

$

OJ])!(*E

和
OJ])!(!)

的(**

R

'

(*@

R

和(*"

R

'

(*@

R

与理论推断不一致"原因在于该系

列样品使用(*@

R

同位素丰度合适的六氟化铀气

体原料"液化混合均匀"冷凝抽气纯化制备"后

期再次经历铀纯化和转基体"复杂的制备过程"

特别是混合过程"使得关联(**

R

和(*"

R

测量结

果与原料辐照时长等敏感信息存在困难&样品

'Y'SC+

*

$

'Y'SC(

*

和
'Y'SC*

*

中(*@

R

的同

位素丰度分别达到
""_(a

$

"@_!a

和
++_"a

"

推测
'Y'SC+

*

和
'Y'SC(

*

可能用于高浓铀

轻水堆等实验堆"

'Y'SC*

*

可能用于钠冷快堆

和轻水实验堆&

ECI

!

浓缩铀材料中的EJH

D@

(

EJI

[

和EJ:

4(

(

EJO

[

同

时测定及其铀年龄诊断

参考同位素稀释质谱法诊断的
OJ])!(*E

生产时间)

D

*

!

+DDA

年
@

月"距分析时刻
(!_D+0

#"

OJ])!(!)

中(*)

S3

'

(*!

R

和(*+

T0

'

(*@

R

的参考值分

别为
A_)!@e+)

f@和
(_!@*e+)

fE

&用
OJ])!(!)

作为外标并参考式!

+

#和标准样品交叉法校正

质量分馏效应"建立基于
Y2TCgggC78

同时测

()E
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表
I

!

EJJ

[

(

EJO

[

分析结果

D(7&/I

!

N/)/01#*/!0/-L&)-"+

EJJ

[

(

EJO

[

样品

80<

9

%5

(**

R

'

(*@

R

平均值

B>5.0

P

5$1

(**

R

'

(*@

R

B

类标准不确定度

(

B

J

类标准不确定度

(

J

合成标准不确定度

(

(**

R

'

(*@

R

结果

b5

9

$.;5U

(**

R

'

(*@

R

!

Zj(

#

OJ])!(*! (_+ADe+)

fA

@_(e+)

fD

+_@e+)

f+)

@_(e+)

fD

(_+Ee+)

fA

+̀_+e+)

fE

OJ])!(*E @_+(@e+)

fA

A_Ae+)

fD

*_"e+)

f+)

A_Ae+)

fD

@_+(e+)

fA

+̀_"e+)

fE

OJ])!(!) D_E*)e+)

fA

D_Ee+)

fD

"_De+)

f+)

D_De+)

fD

D_E*e+)

fA

(̀_)e+)

fE

'Y'SC+

*

(_++(e+)

fE

"_*e+)

f+)

+_@e+)

f++

"_*e+)

f+)

(_++e+)

fE

+̀_*e+)

fD

'Y'SC(

*

@_+@e+)

fD

(_"e+)

f+)

*_"e+)

f+(

(_"e+)

f+)

@_+!e+)

fD

@̀_(e+)

f+)

'Y'SC*

*

+_!!!e+)

fA

*_@e+)

fD

+_)e+)

f+)

*_@e+)

fD

+_!!!e+)

fA

À_)e+)

fD

表
O

!

EJI

[

(

EJO

[

分析结果

D(7&/O

!

N/)/01#*/!0/-L&)-"+

EJI

[

(

EJO

[

样品

80<

9

%5

(*!

R

'

(*@

R

平均值

B>5.0

P

5$1

(*!

R

'

(*@

R

B

类标准不确定度

(

B

J

类标准不确定度

(

J

合成标准不确定度

(

(*!

R

'

(*@

R

结果

b5

9

$.;5U

(*!

R

'

(*@

R

!

Zj(

#

OJ])!(*! D_A"E"e+)

f*

(_+e+)

f"

+_"e+)

f!

+_"e+)

f!

D_AAe+)

f*

*̀_*e+)

f!

OJ])!(*E A_+"!DAe+)

f*

D_@e+)

fA

A_!e+)

f@

A_!e+)

f@

A_+"e+)

f*

+̀_@e+)

f!

OJ])!(!) +_()E!@e+)

f(

+_*e+)

f"

E_*e+)

f@

E_*e+)

f@

+_()Ee+)

f(

+̀_Ae+)

f!

'Y'SC+

*

@_@!D"(e+)

f*

A_Ee+)

fA

!_(e+)

fA

E_Ee+)

fA

@_@!D"e+)

f*

+̀_Ee+)

f"

'Y'SC(

*

"_!(!Ae+)

f*

+_+e+)

f"

!_Ee+)

fA

+_(e+)

f"

"_!(!Ae+)

f*

(̀_!e+)

f"

'Y'SC*

*

D_+!*!e+)

f*

+_+e+)

f"

"_De+)

fA

+_*e+)

f"

D_+!*!e+)

f*

(̀_"e+)

f"

表
S

!

EJS

[

(

EJO

[

分析结果

D(7&/S

!

N/)/01#*/!0/-L&)-"+

EJS

[

(

EJO

[

样品

80<

9

%5

(*"

R

'

(*@

R

平均值

B>5.0

P

5$1

(*"

R

'

(*@

R

B

类标准不确定度

(

B

J

类标准不确定度

(

J

合成标准不确定度

(

(*"

R

'

(*@

R

结果

b5

9

$.;5U

(*"

R

'

(*@

R

!

Zj(

#

OJ])!(*! +_+)+)De+)

f(

@_)e+)

f"

+_"e+)

f!

+_"e+)

f!

+_+)+e+)

f(

*̀_*e+)

f!

OJ])!(*E "_")!Ee+)

f*

*_*e+)

f"

D_De+)

f@

D_De+)

f@

"_")e+)

f*

(̀_)e+)

f!

OJ])!(!) (_EED*e+)

f*

+_!e+)

f"

@_)e+)

f@

@_)e+)

f@

(_EDe+)

f*

+̀_)e+)

f!

'Y'SC+

*

*_E*@De+)

f*

+_"e+)

f"

+_+e+)

f"

(_)e+)

f"

*_E*@De+)

f*

!̀_)e+)

f"

'Y'SC(

*

!_@))+e+)

f!

"_Ee+)

fA

+_*e+)

fA

"_De+)

fA

!_@))e+)

f!

+̀_!e+)

f"

'Y'SC*

*

+_E)+D)e+)

f(

*_"e+)

f"

+_"e+)

f"

*_De+)

f"

+_E)+D)e+)

f(

À_De+)

f"

表
Q

!

EJO

[

(

EJU

[

分析结果

D(7&/Q

!

N/)/01#*/!0/-L&)-"+

EJO

[

(

EJU

[

样品

80<

9

%5

(*@

R

'

(*E

R

平均值

B>5.0

P

5$1

(*@

R

'

(*E

R

B

类标准不确定度

(

B

J

类标准不确定度

(

J

合成标准不确定度

(

(*@

R

'

(*E

R

结果

b5

9

$.;5U

(*@

R

'

(*E

R

!

Zj(

#

OJ])!(*! !_!@"!e+)

f(

E_@e+)

f"

(_Ee+)

f@

(_De+)

f@

!_!@"!e+)

f(

@̀_De+)

f@

OJ])!(*E (_@!+EEe+)

f+

(_Ee+)

f@

+_De+)

f!

+_De+)

f!

(_@!+De+)

f+

*̀_Ee+)

f!

OJ])!(!) +_)!E"@e+)

+

+_(e+)

f*

(_!e+)

f(

(_!e+)

f(

+_)!E"e+)

+

!̀_De+)

f(

'Y'SC+

*

(_))++Ae+)

)

(_+e+)

f!

*_)e+)

f!

*_Ae+)

f!

(_))++Ae+)

)

À_!e+)

f!

'Y'SC(

*

+_D+"@Ae+)

)

(_De+)

f!

(_De+)

f!

!_+e+)

f!

+_D+"@Ae+)

)

È_(e+)

f!

'Y'SC*

*

+_*(!(+e+)

f+

+_@e+)

f@

(_)e+)

f@

(_@e+)

f@

+_*(!(e+)

f+

@̀_)e+)

f@
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量浓缩铀样品中(*)

S3

'

(*!

R

和(*+

T0

'

(*@

R

比值

的方法"结果列于表
E

&需要说明的是"测量不

确定度主要来自仪器本底$记忆效应和弱信号

统计的不确定度(

+

#独立测量过程中"

5

'

6

(*)_)

$

(*+_)

处的本底信号最高值分别是
*_*

和
)_*

"样品中(*@

R

或(*E

R

的上机信号可配置至

约
"e+)

D

"本底对(*)

S3

'

(*!

R

和(*+

T0

'

(*@

R

定年结果

的影响分别小于
)_)A0

和
)_+A0

"如果认为高于

本底
*

倍的信号强度为有效信号"则(*)

S3

!

+)

#和

(*+

T0

!

)_D

#对应的(*)

S3

'

(*!

R

和(*+

T0

'

(*@

R

定年

探测限分别是
)_(0

和
)_@0

%

(

#方法的精密度

受弱信号测量的限制"比值测量的
b8[

按

(_!a

计算"参考
'Y'SC(

*

的结果"计算得到

(*)

S3

'

(*!

R

和(*+

T0

'

(*@

R

定年不确定度分别是

)_*(0

和
)_(D0

"按不确定度分量之间的相关

性为
)

"则合成的(*)

S3

'

(*!

R

和(*+

T0

'

(*@

R

定年

不确定度分别是
)_"@0

!

(

'

#和
)_"A0

!

(

'

#&

在此不确定度范围内"

'Y'SC(

*

和
'Y'SC*

*

的(*)

S3C

(*!

R

和(*+

T0C

(*@

R

模式年龄结果一致"

'Y'SC+

*

的(*)

S3C

(*!

R

模式年龄比(*+

T0C

(*@

R

偏高&

考虑到
'Y'SC+

*

的(*(

S3

信号强度最强"推测

是在六氟化铀产品制备过程中残留或沾污了

钍"也有可能是在样品保存和化学处理过程中

引入钍&

*

个样品年龄诊断结果的平均值为

++_D0

"据此推断最后
+

次分离纯化时间是

())D

年左右&

表
U

!

浓缩铀样品溶液中EJH

D@

(

EJI

[

和EJ:

4(

(

EJO

[

及生产年龄测量结果

D(7&/U

!

EJH

D@

(

EJI

[

$

EJ:

4(

(

EJO

[(*!1"!/&(

<

/-"+)@//*0#'@/!L0(*#L11()/0#(&-

样品

80<

9

%5

(*)

S3

(*+

T0

(*(

S3

(*)

S3

'

(*!

R

#

RCS3

'

0

(*+

T0

'

(*@

R

#

RCT0

'

0

#

RCS3

与
#

RCT0

的相对偏差

b0%0;4>55..$.

$1#

RCS3

0/U#

RCT0

'

a

'Y'SC+

*

+_("e+)

*

""_A

+_((e+)

@

*_@*!e+)

f@

+(_@(

+_)D(e+)

fE

++_)D f++_!

'Y'SC(

*

+_)Ee+)

*

")_+ +_D@e+)

*

*_"E!e+)

f@

+*_)@ +_+E(e+)

fE

+(_)) fE_)

'Y'SC*

*

+_D)e+)

*

"A_) +_")e+)

!

*_(+De+)

f@

++_!) +_+)@e+)

fE

++_(+ f+_"

J

!

结论

本研究应用
72CY2TC78

和
Y2TCgggC

78

联合表征了浓缩铀材料中铀同位素丰度比

值$

(*)

S3

'

(*!

R

和(*+

T0

'

(*@

R

原子物质的量比值

及其生产年龄等内源信息"并初步开展核取证溯

源分析&结果表明"该技术途径克服了
+)

fD

!

+)

fA量级极低丰度(**

R

的快速分析难题"报道

了
OJ])!(*!

$

OJ])!(*E

和
OJ])!(!)

中的

(**

R

'

(*@

R

比值"填补了数据空白&不经分离纯化

流程$同时测定浓缩铀材料中的(*)

S3

'

(*!

R

和

(*+

T0

'

(*@

R

并诊断铀年龄"有效避免了传统分析

方法面临的稀释剂制备$标定以及流程耗时等问

题"年龄诊断的不确定度分别达到
)_"@0

!

(

'

#和

)_"A0

!

(

'

#"仅略高于经典同位素稀释质谱法

的定年不确定度!约
)_!0

#&在浓缩铀材料的

核取证实验室表征过程中"如果采用该技术进

行铀同位素丰度分析和铀年龄诊断"固体样品

和溶液样品分析耗时可分别小于
+

周和
(!3

"

还可准确地解释种类及其可能用途"关联是否

经历反应堆辐照和材料生产时间等重要信息"

为核取证表征$数据解析和归因提供可靠数

据&本文建立的技术途径分析速度快$结果

准确$精密度高"可为核取证$核保障监督和

铀浓缩同位素标准物质研制定值等提供借鉴

和技术支持&
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