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激光剥蚀系统气体流速变化对 ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ锆石 Ｕ－Ｐｂ
定年精度的影响

谭细娟１，２，郭超１，２，凤永刚１，２，周义１，２，梁婷１，２

（１．长安大学地球科学与资源学院，陕西 西安 ７１００５４；
２．长安大学成矿作用及其动力学实验室，陕西 西安７１００５４）

摘要：锆石Ｕ－Ｐｂ定年精度一直是激光剥蚀－电感耦合等离子体质谱（ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ）分析方法的研究重
点，激光剥蚀系统气体流速变化影响ＩＣＰ－ＭＳ信号稳定性而影响锆石Ｕ－Ｐｂ定年精度，但影响程度和机制
尚不清楚。本文以锆石标样９１５００及Ｐｌｅｏｖｉｃｅ为研究对象，采用ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ开展了载气和补偿气流速变
化对锆石Ｕ－Ｐｂ定年结果准确度和精密度影响的研究工作。实验结果表明：固定补偿气 Ａｒ流速为１．０
Ｌ／ｍｉｎ，而增大载气Ｈｅ流速（０．２～１．２Ｌ／ｍｉｎ），锆石标样９１５００的２０６Ｐｂ／２３８Ｕ加权平均年龄增大（１００２．０±
１０．４Ｍａ～１０８３．０±６．８Ｍａ，１σ），即样品气溶胶运输效率影响锆石 Ｕ－Ｐｂ定年分析准确度，但 Ｈｅ流速高于
０．８Ｌ／ｍｉｎ时由于大颗粒气溶胶引入使ＩＣＰ－ＭＳ信号波动性和氧化物增加，导致锆石 Ｕ－Ｐｂ定年分析精度
降低。进一步以 Ｐｌｅｏｖｉｃｅ锆石为例分析发现，Ａｒ／Ｈｅ流速组合为０．９５／０．８、０．８／０．８和０．８／０．６Ｌ／ｍｉｎ时
２０６Ｐｂ／２３８Ｕ加权平均年龄无显著性差异，但Ａｒ／Ｈｅ流速均为０．８Ｌ／ｍｉｎ时１σ单点分析相对偏差最小（１．４％），
即通过控制载气和补偿气流速组合，优化样品气溶胶运输效率可提高ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ锆石Ｕ－Ｐｂ定年精度。
在本实验条件下，０．８Ｌ／ｍｉｎ为载气和补偿气流速最佳取值。
关键词：载气（Ｈｅ）流速；补偿气（Ａｒ）流速；气溶胶运输效率；锆石Ｕ－Ｐｂ定年；分析精度；ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ
要点：

（１）分析了载气（Ｈｅ）和补偿气（Ａｒ）流速变化对ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ锆石Ｕ－Ｐｂ定年结果的影响。
（２）Ｈｅ和Ａｒ流速比值为１时得到的２０６Ｐｂ／２３８Ｕ年龄谐和度值最高（９１％～９６％），本实验条件下Ｈｅ、Ａｒ最佳

流速为０．８Ｌ／ｍｉｎ。
（３）优化气溶胶运输效率可使锆石定年准确度提高６％及精确度提高３．４倍。
中图分类号：Ｏ６５７．６３ 文献标识码：Ａ

锆石是自然界广泛存在于岩浆岩、变质岩和沉

积岩的一种副矿物［１－２］，也是目前已知矿物同位素

体系封闭温度最高的地质体系［３］，常应用于地质年

龄厘定、源岩示踪和成岩成矿时代等研究［４－５］。
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传统的锆石Ｕ－Ｐｂ同位素定年分析方法主要是热
电离质谱法（ＴＩＭＳ），但该方法无法给出具有多期年
龄锆石的细节信息［６］。采用微区原位分析技术如

二次离子探针（ＳＩＭＳ）和高分辨二次离子探针
（ＳＨＲＩＭＰ）［７－８］，既可避免复杂的样品前处理，又能
获取样品微纳米尺度的信息，尤其对于复杂结构的

锆石的年龄分析具有很大优势。激光剥蚀电感耦合

等离子体质谱法（ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ）样品制备相对简
单，仅需２ｍｉｎ就能完成４０多种元素含量的测定，自
Ｆｒｙｅｒ等［９］首次报道使用 １０６４ｎｍ波长的激光剥蚀
系统联合ＩＣＰ－ＭＳ开展锆石Ｕ－Ｐｂ定年分析研究，
ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ已成为继ＳＩＭＳ和 ＳＨＲＩＭＰ应用于锆
石Ｕ－Ｐｂ同位素定年研究的主要微区分析
技术［１０－１１］。

尽管ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ经过不断发展，应用于锆石
Ｕ－Ｐｂ定年分析结果与 ＴＩＭＳ和离子探针分析结果
相当［１２－１３］，但基体效应［１４－１５］和元素分馏效应

等［１６－１７］使得如何获得高精度年龄结果一直是

ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ锆石Ｕ－Ｐｂ定年分析方法研究的重
点。例如，周亮亮等［１８］通过优化组合激光能量密

度、剥蚀频率及ＩＣＰ－ＭＳ采样深度等工作参数建立
了Ｕ－Ｐｂ定年 ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ分析方法，锆石标样
９１５００、ＧＪ－１和Ｐｌｅｏｖｉｃｅ测试结果准确度和精密度
均在１％范围内。于超等［１９］研究了激光聚焦位置

偏离３０μｍ范围内剥蚀标样与样品锆石的剥蚀坑形
貌变化，以及由此导致的 Ｕ－Ｐｂ定年误差，结果显
示当标样和样品焦平面同步变化时，二者 Ｕ－Ｐｂ分
馏形式及程度基本一致，得到年龄结果与推荐值偏

差＜１％；当标样和样品焦平面变化不同步时，二者
Ｕ－Ｐｂ分馏差别显著，年龄结果误差 ＞３％，提出要
保证标样和样品Ｕ－Ｐｂ分馏状态一致，需使激光焦
平面距离锆石样品表面１５μｍ范围内。

研究报道应用四极杆 ＩＣＰ－ＭＳ联合激光剥蚀
系统分析样品时，激光脉冲式样品采集方式易使质

谱实时信号强度波动，即“ｓｉｇｎａｌｂｅａｔ”或“ｓｐｅｃｔｒａｌ
ｓｋｅｗ”现象［２０－２１］，尤其采用低分散性的气溶胶运输

系统时，激光各脉冲产生的样品气溶胶颗粒被独立

运输到质谱仪使得该现象显著而导致分析结果误差

增大［２２－２４］。为提高样品气溶胶颗粒的分散度，通常

在激光剥蚀池后安装信号平滑器。Ｔｕｎｈｅｎｇ等［２５］报

道了“ｂａｆｆｌｅｄ－ｔｙｐｅ”和“ｃｙｃｌｏｎｅ－ｔｙｐｅ”两种信号平
滑器，可有效地降低２Ｈｚ激光频率下的实时信号波
动；Ｍüｌｌｅｒ等［２６］专为低分散、双体积的激光剥蚀池

设计了“ｓｑｕｉｄ”信号平滑器；Ｈｕ等［２７］利用“ｗｉｒｅ－

ｔｙｐｅ”信号平滑器实现了１～２Ｈｚ激光频率的高分辨
Ｕ－Ｐｂ定年分析。尽管使用信号平滑器可以提高样
品气溶胶的分散性，从而改善分析元素实时信号曲

线的平滑度和减小分析结果的误差，但不能彻底地

消除分析元素实时信号强度的波动［２８］。

本实验室在锆石Ｕ－Ｐｂ定年 ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ分
析方法研究工作中发现，在使用“ｓｑｕｉｄ”信号平滑器
的基础上，激光剥蚀系统气体即载气 Ｈｅ和补偿气
Ａｒ流速变化与分析元素实时信号曲线的平滑程度
存在显著相关性。为明确激光剥蚀系统载气和补偿

气的组合与实时信号曲线平滑度的相互关系及对锆

石Ｕ－Ｐｂ定年分析结果的影响程度，本文工作以国
际锆石标样９１５００和 Ｐｌｅｏｖｉｃｅ为研究对象，详细探
讨了ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ中载气和补偿气的流速设定对
锆石Ｕ－Ｐｂ定年分析精度的影响，以及分析了激光
剥蚀系统气体流速影响 Ｕ－Ｐｂ定年分析精度的
机理。

１　实验部分
１．１　仪器

本实验工作使用的激光剥蚀系统为美国

ＰｈｏｔｏｎＭａｃｈｉｎｅｓ公司生产的ＡｎａｌｙｔｅＥｘｃｉｔｅ１９３ｎｍ气
态准分子纳秒激光剥蚀系统。该系统配备的激光剥

蚀池为ＨｅＩＥｘⅡ双体积双气路涡流样品池，激光束
斑直径１～１５５μｍ可调，激光频率最大３００Ｈｚ，低频
率下单脉冲激光能量最大达１２ｍＪ，最大平均功率为
２Ｗ，经光学系统匀光和聚焦，最大能量密度可达
１５Ｊ／ｃｍ２。

ＩＣＰ－ＭＳ仪器为美国Ａｇｉｌｅｎｔ公司生产的７７００ｘ
四极杆电感耦合等离子体质谱仪，该仪器配备 Ｐｔ屏
蔽片和石英屏蔽炬，可明显提高灵敏度，对于１μｇ／ｇ
的Ｕ，当激光频率为５Ｈｚ，束斑直径为４０μｍ时２３８Ｕ
每秒计数为２５００。
１．２　样品制备

首先将待测Ｈａｒｖａｒｄ９１５００锆石标样（产自加拿
大安大略省的 Ｒｅｎｆｒｅｗ地区）、Ｐｌｅｏｖｉｃｅ锆石标样
（产自捷克波西米亚山丘的富钾麻粒岩）和人工合

成的ＮＩＳＴＳＲＭ６１０硅酸盐玻璃标样，分别用双面胶
粘在载玻片上，放上聚氯乙烯 ＰＶＣ环（２．５４ｃｍ内
径），将充分混合的环氧树脂和固化剂混合物缓慢

注入ＰＶＣ环中，待树脂完全固化后将样品座从载玻
片上剥离，并分别采用５０００目和７０００目的碳化硼
砂纸进行粗抛和细抛，直至表面光洁，再用１μｍ抛
光液对样品表面进行抛光得到光滑的平面，先后以

—５５５—
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无水乙醇（优级纯，９９．７％）和超纯水（Ｍｉｌｌｉ－Ｑ，
Ｍｉｌｌｉｐｏｒｅ，Ｂｅｄｆｏｒｄ，ＭＡ，ＵＳＡ）浸没样品进行超声清洗
去除样品表面可能的污染。ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ分析测
试前，所有待分析样品均用低尘纸浸润无水乙醇再

次擦拭表面。

１．３　分析方法
本实验在长安大学成矿作用及其动力学实验室

采用 Ａｇｉｌｅｎｔ７７００ｘＩＣＰ－ＭＳ联合 ＰｈｏｔｏｎＭａｃｈｉｎｅｓ
ＡｎａｌｙｔｅＥｘｃｉｔｅ１９３ｎｍ准分子激光剥蚀系统完成，具
体仪器工作参数见表１。锆石 Ｕ－Ｐｂ定年分析前，
首先通过连续剥蚀ＮＩＳＴＳＲＭ６１０玻璃标样对ＬＡ－
ＩＣＰ－ＭＳ参数进行优化以获得低中高质量数相对较
高的灵敏度。当仪器稳定约 １ｈ后，以束斑 ４０μｍ、
频率 ５Ｈｚ激光束采用线扫描模式剥蚀 ＮＩＳＴＳＲＭ
６１０玻璃标样，通过调整气体流速、采样深度、离子
镜电压等参数以获得较高的７Ｌｉ、２７Ａｌ、１３９Ｌａ、２０８Ｐｂ、
２３２Ｔｈ、２３８Ｕ信号强度。除灵敏度外，同时控制
２３８Ｕ＋／２３２Ｔｈ＋信号强度比值小于１．３，ＴｈＯ＋／Ｔｈ＋氧
化物比值不超过０．５％。本实验中使用高纯度 Ａｒ
（纯度９９．９９６％）和 Ｈｅ（纯度 ９９．９９９％），２０４Ｐｂ和
２０２Ｈｇ气体背景值均小于１００ｃｐｓ。

表１　ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ工作条件
Ｔａｂｌｅ１　ＷｏｒｋｉｎｇｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓｆｏｒＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ

ＩＣＰ－ＭＳ工作条件 ＬＡ工作条件

仪器型号 Ａｇｉｌｅｎｔ７７００ｘ 仪器型号 ＡｎａｌｙｔｅＥｘｃｉｔｅ１９３
ＲＦ功率 １４５０Ｗ 波长 １９３ｎｍ

等离子体气（Ａｒ）流速 １５Ｌ／ｍｉｎ 脉冲宽度 ５ｎｓ
辅助气（Ａｒ）流速 １．０Ｌ／ｍｉｎ 频率 ５Ｈｚ
补偿气（Ａｒ）流速 ０．８Ｌ／ｍｉｎ 激光能量密度 ５．９Ｊ／ｃｍ２

检测器模式 双模式 束斑直径 ３５μｍ
采样锥／截取锥 镍锥，１．０／０．４５ｍｍ 采样模式 单点剥蚀

采样深度 ５．０ｍｍ 脉冲数／单点 ２００
积分时间 ４０ｓ 载气（Ｈｅ）

流速

Ｍａｉｎｃｅｌｌ：０．６Ｌ／ｍｉｎ
数据采集模式 ＴＲＡ Ｉｎｎｅｒｃｕｐ：０．２Ｌ／ｍｉｎ

注：载气和补偿气流速值为默认值，条件优化时可调整。

锆石样品分析采用单点剥蚀模式，在激光束斑

直径为３５μｍ、频率为５Ｈｚ条件下剥蚀样品产生气
溶胶。由于Ｈｅ作为激光剥蚀池载气可以减小样品
气溶胶颗粒的表面沉积性及提高其分散性［２９］，本研

究采用Ｈｅ为载气，并以 Ａｒ为激光剥蚀系统的补偿
气，即由Ｈｅ作为载气将样品气溶胶运输出剥蚀池，
再经过“ｓｑｕｉｄ”信号平滑器，最后与补偿气 Ａｒ混合
后到达ＩＣＰ离子化。ＩＣＰ－ＭＳ数据采集选用跳峰模
式，信号采集驻留时间２９Ｓｉ、４９Ｔｉ、９１Ｚｒ、９３Ｎｂ、１８１Ｔａ为
１０ｍｓ，２０４Ｐｂ、２０６Ｐｂ、２０７Ｐｂ、２０８Ｐｂ为５０ｍｓ，２３２Ｔｈ、２３８Ｕ为

２０ｍｓ。分析测定次序按照１个 ＮＩＳＴＳＲＭ６１０玻璃
标样、２个锆石９１５００标样、４～５个样品、１个 ＮＩＳＴ
ＳＲＭ６１０玻璃标样和２个锆石９１５００标样进行。每
个剥蚀分析点的气体背景采集时间为１５ｓ，信号采
集时间为４０ｓ，数据处理采用 ＩＣＰＭＳＤａｔａＣａｌ程序［３０］

离线处理，年龄计算采用９１５００锆石为外标进行同
位素比值分馏校正。锆石加权平均年龄计算采用

Ｉｓｏｐｌｏｔ３．７［３１］完成。

２　结果与讨论
２．１　载气 Ｈｅ和补偿气 Ａｒ流速大小对锆石年龄

分析准确度的影响
Ｈｏｒｎ等［３２］报道了１９３ｎｍ波长激光的样品剥蚀

性能（例如气溶胶颗粒分布和运输效率等）受载气

类型和流速影响。本实验工作首先比较了激光剥蚀

系统载气Ｈｅ和补偿气 Ａｒ在不同流速比例条件下
测得锆石标样９１５００的年龄结果（表２）。由表２可
知，设定Ａｒ流速为１．０Ｌ／ｍｉｎ，随着Ｈｅ流速的增加，
计算得到的２０６Ｐｂ／２３８Ｕ加权平均年龄值（１σ）呈增大
趋势，即在Ｈｅ流速０．２、０．４、０．８和１．２Ｌ／ｍｉｎ条件
下，２０６Ｐｂ／２３８Ｕ加权平均年龄分别为 １００２．０±
１０．４Ｍａ、１０６９．９±２０．５Ｍａ、１０７０．８±１２．３Ｍａ和
１０８３．０±６．８Ｍａ，相对应的谐和度值分别为９０％ ～
９４％、９０％ ～９８％、９４％ ～９９％和 ９１％ ～９９％。由
以上结果可知，补偿气和载气的流速比值越接近于

１，谐和度平均值越大。但当Ｈｅ流速大于０．８Ｌ／ｍｉｎ
时，尽管谐和度平均值大于９５％，获得的２０６Ｐｂ／２３８Ｕ
加权平均年龄较 Ｗｉｅｄｅｎｂｅｃｋ等［３３］报道的参考值

（１０６５．４±０．６Ｍａ，２σ）存在高达１８Ｍａ的正偏差。
图１给出了不同气体流速组合下锆石９１５００的

Ｕ－Ｐｂ加权平均年龄分析结果，由图可知固定补偿
气流速为 １．０Ｌ／ｍｉｎ，载气流速为 ０．８Ｌ／ｍｉｎ时获
得２０６Ｐｂ／２３８Ｕ加权平均年龄分析结果的重复性最好，
平均值１０７０．８±１２．３Ｍａ（１σ）与参考值无显著性差
异。基于以上实验结果，进一步比较了当固定激光

剥蚀系统 Ａｒ／Ｈｅ气体流速比值为１，Ａｒ和 Ｈｅ流速
均为０．６、０．８和 １．０Ｌ／ｍｉｎ条件下获得锆石标样
９１５００的Ｕ－Ｐｂ年龄结果（表３）。由表３可知，Ａｒ
和Ｈｅ流速均为０．８Ｌ／ｍｉｎ时，２０６Ｐｂ／２３８Ｕ加权平均年
龄为 １０７６．７±５．７Ｍａ（１σ），谐和度值为 ９６％ ～
９７％；而Ａｒ和 Ｈｅ流速均为０．６Ｌ／ｍｉｎ和１．０Ｌ／ｍｉｎ
时，２０６Ｐｂ／２３８Ｕ加权平均年龄分别为１０６５．０±９．３Ｍａ
（１σ）和１０７８．１±３３．３Ｍａ（１σ），对应的谐和度值为
７４％ ～９６％和９０％ ～９９％。尽管三种载气和补偿

—６５５—
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灰色实线、白色虚线、深灰色实线、黄色实线、灰色虚线、白色实线和

黄色虚线分别为 Ａｒ／／Ｈｅ流速组合为１．０／０．２、１．０／０．４、１．０／０．８、

１．０／１．２、０．６／０．６、０．８／０．８和１．０／１．０Ｌ／ｍｉｎ得到的年龄结果。

图１　不同气体流速条件下 ９１５００锆石 Ｕ－Ｐｂ加权平均
年龄分析结果

Ｆｉｇ．１　ＷｅｉｇｈｔｅｄａｖｅｒａｇｅＵ－Ｐｂａｇｅｓｏｆｚｉｒｃｏｎ９１５００ｕｎｄｅｒ
ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｇａｓｆｌｏｗｒａｔｅｓ．ＴｈｅＡｒ／Ｈｅｇａｓｆｌｏｗｒａｔｅ
ｓｅｔｔｉｎｇｓｆｏｒｔｈｅｇｒａｙ－ｓｏｌｉｄ，ｗｈｉｔｅ－ｄａｓｈ，ｄｅｅｐｇｒａｙ－
ｓｏｌｉｄ，ｙｅｌｌｏｗ－ｓｏｌｉｄ，ｇｒａｙ－ｄａｓｈ，ｗｈｉｔｅ－ｄａｓｈａｎｄ
ｙｅｌｌｏｗ－ｄａｓｈａｒｅ１．０／０．２，１．０／０．４，１．０／０．８，
１．０／１．２，０．６／０．６，０．８／０．８ａｎｄ１．０／１．０Ｌ／ｍｉｎ，
ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ

气流速比值为 １的 Ａｒ／Ｈｅ流速组合获得的２０６Ｐｂ／
２３８Ｕ加权平均年龄无显著性差异，但 Ｕ－Ｐｂ加权平
均年龄分析结果（图 １）显示 Ｈｅ和 Ａｒ流速为
０．８Ｌ／ｍｉｎ时重复性最好，与上述结论一致。以上锆
石９１５００年龄测试结果讨论显示，较之于１．０／０．２
Ｌ／ｍｉｎ的Ａｒ／Ｈｅ气体流速组合，Ｈｅ和 Ａｒ流速均为
０．８Ｌ／ｍｉｎ时２０６Ｐｂ／２３８Ｕ加权平均年龄的相对偏差绝
对值降低到１．１％，分析准确度提高了近６％，表明
该气体流速组合为最佳。

为进一步验证０．８Ｌ／ｍｉｎ为载气和补偿气最优
取值，本实验工作也详细对比了 Ａｒ／Ｈｅ流速为
０．９５／０．８、０．８／０．８和０．８／０．６Ｌ／ｍｉｎ分析条件下获
得的挪威卑尔根大学地球科学系实验室天然标准锆

石Ｐｌｅｏｖｉｃｅ［３４］Ｕ－Ｐｂ年龄结果（表４）。从表４可
知２０６Ｐｂ／２３８Ｕ加权平均年龄与参考值３３７．１３±０．３７
Ｍａ（２σ）无显著性差异，但 Ａｒ和 Ｈｅ流速均为０．８
Ｌ／ｍｉｎ即Ａｒ／Ｈｅ流速比值为１时得到的年龄谐和度
值最高，为９１％～９６％。
２．２　载气 Ｈｅ和补偿气 Ａｒ流速大小对锆石年龄

分析精密度的影响
由上述分析结果可知，载气 Ｈｅ和补偿气 Ａｒ流

速比值和流速大小的选择影响锆石Ｕ－Ｐｂ定年分

表２　补偿气Ａｒ和载气Ｈｅ不同流速条件下锆石９１５００年龄ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ分析结果
Ｔａｂｌｅ２　Ｒｅｓｕｌｔｓｏｆｚｉｒｃｏｎ９１５００ｂｙＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｆｌｏｗｒａｔｅｓｏｆｍａｋｅ－ｕｐｇａｓＡｒａｎｄｃａｒｒｉｅｒｇａｓＨｅ

测点
Ａｒ气流速

（Ｌ／ｍｉｎ）

Ｈｅ气流速

（Ｌ／ｍｉｎ）

同位素比值 同位素年龄（Ｍａ）

２０７Ｐｂ／２０６Ｐｂ １σ ２０７Ｐｂ／２３５Ｕ １σ ２０６Ｐｂ／２３８Ｕ １σ ２０７Ｐｂ／２０６Ｐｂ １σ ２０７Ｐｂ／２３５Ｕ １σ ２０６Ｐｂ／２３８Ｕ １σ

谐和度

（％）

９１５００－１ ０．０８３５４ ０．００５２４ １．９４２１９ ０．１２７０３ ０．１６７３６ ０．００６２８ １２８３．３４ １２２．２２ １０９５．７５ ４３．８７ ９９７．５４ ３４．６６ ９０

９１５００－２
１．０ ０．２

０．０８３０２ ０．００４８９ １．９５６２５ ０．１１６５４ ０．１７０３２ ０．００６２３ １２７０．０５ １１５．２８ １１００．６０ ４０．０５ １０１３．８８ ３４．２９ ９１

９１５００－３ ０．０７７８７ ０．００４８６ １．８１５３２ ０．１３３５１ ０．１６５５０ ０．００６２８ １１４３．５３ １２４．０８ １０５１．００ ４８．１９ ９８７．２６ ３４．７３ ９３

９１５００－４ ０．０７９３６ ０．００５２９ １．８７１１２ ０．１２７０４ ０．１６９４７ ０．００６８６ １１８１．１７ １３３．３３ １０７０．９３ ４４．９６ １００９．２１ ３７．８４ ９４

９１５００－５ ０．０７４０５ ０．００４９０ １．８３１８６ ０．１２１４６ ０．１８２０７ ０．００７０５ １０４２．６０ １３４．４２ １０５６．９５ ４３．５８ １０７８．２７ ３８．４３ ９８

９１５００－６
１．０ ０．４

０．０６８０８ ０．００４０３ １．６５２３７ ０．１００５８ ０．１７５２３ ０．００４８９ ８７２．２２ １２４．０７ ９９０．４６ ３８．５２ １０４０．８６ ２６．８４ ９５

９１５００－７ ０．０６９３７ ０．００４１１ １．８１１１７ ０．１１９０８ ０．１８５４６ ０．００５９１ ９０９．２６ １２２．２２ １０４９．５０ ４３．０４ １０９６．７６ ３２．１６ ９５

９１５００－８ ０．０６６０１ ０．００４４０ １．５９５８７ ０．１０１３３ ０．１７９４０ ０．００６００ ８０５．５６ １３９．６５ ９６８．６０ ３９．６６ １０６３．６８ ３２．８２ ９０

９１５００－９ ０．０７６７８ ０．００３６９ １．８７７９７ ０．０９６３４ ０．１７８３５ ０．００４５１ １１１６．６７ ９６．３０ １０７３．３５ ３４．００ １０５７．９４ ２４．６９ ９８

９１５００－１０
１．０ ０．８

０．０７６２１ ０．００３７２ １．９２１７４ ０．０９１３３ ０．１８４２９ ０．００４４２ １１０１．８５ ９７．８４ １０８８．６７ ３１．７５ １０９０．３８ ２４．０５ ９９

９１５００－１１ ０．０７５６８ ０．００３５２ １．８８２３１ ０．０９３８５ ０．１７９３９ ０．００４３５ １０８７．０４ ９３．０６ １０７４．８８ ３３．０７ １０６３．６７ ２３．８０ ９８

９１５００－１２ ０．０６９１６ ０．００３５２ １．７２１２９ ０．０８９２０ ０．１８０７６ ０．００４３７ ９０３．３９ １０５．５６ １０１６．５１ ３３．２９ １０７１．１１ ２３．８４ ９４

９１５００－２６ ０．０６８０４ ０．００３７０ １．７２６８７ ０．１０１７０ ０．１８３４９ ０．００６０２ ８７０．０５ １１７．５９ １０１８．５８ ３７．８９ １０８６．０２ ３２．７９ ９３

９１５００－２７
１．０ １．２

０．０７３３７ ０．００３８３ １．８５５９１ ０．１０４１８ ０．１８３６８ ０．００５１３ １０３３．３４ １０６．６４ １０６５．５３ ３７．０６ １０８７．０３ ２７．９５ ９８

９１５００－２８ ０．０７６００ ０．００４１９ １．８８９８４ ０．１０７１４ ０．１８０８３ ０．００５１６ １０９４．４５ １４３．０６ １０７７．５３ ３７．６６ １０７１．５３ ２８．１９ ９９

９１５００－２９ ０．０７６３１ ０．００４０４ １．９１５３９ ０．０９８３０ ０．１８４００ ０．００５２６ １１０３．３９ １０５．５６ １０８６．４６ ３４．２５ １０８８．８１ ２８．６６ ９９

９１５００－３０ ０．０６５７４ ０．００３６０ １．６７２４５ ０．０９９１６ ０．１８３２３ ０．００５３３ ７９８．１５ １１４．８１ ９９８．１２ ３７．６９ １０８４．６２ ２９．０６ ９１
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表３　补偿气Ａｒ和载气Ｈｅ相同流速条件下锆石９１５００年龄ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ分析结果
Ｔａｂｌｅ３　Ｒｅｓｕｌｔｓｏｆｚｉｒｃｏｎ９１５００ｂｙＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳｕｎｄｅｒｅｑｕａｌｆｌｏｗｒａｔｅｓｏｆｍａｋｅ－ｕｐＡｒａｎｄｃａｒｒｉｅｒｇａｓＨｅ

测点
Ａｒ气流速

（Ｌ／ｍｉｎ）

Ｈｅ气流速

（Ｌ／ｍｉｎ）

同位素比值 同位素年龄（Ｍａ）

２０７Ｐｂ／２０６Ｐｂ １σ ２０７Ｐｂ／２３５Ｕ １σ ２０６Ｐｂ／２３８Ｕ １σ ２０７Ｐｂ／２０６Ｐｂ １σ ２０７Ｐｂ／２３５Ｕ １σ ２０６Ｐｂ／２３８Ｕ １σ

谐和度

（％）

９１５００－１７ ０．０８１２８ ０．００８４７ ２．００７８２ ０．２０３９２ ０．１８１１８ ０．００６１８ １２２７．７８ ２０５．５６ １１１８．１６ ６８．９５ １０７３．４３ ３３．７４ ９５
９１５００－１８

０．６ ０．６
０．０６９８５ ０．００６８６ １．６７１２７ ０．１６８７３ ０．１７９１６ ０．００５７６ ９２４．０７ ２０６．４８ ９９７．６７ ６４．２２ １０６２．３６ ３１．５０ ９３

９１５００－１９ ０．０８０６１ ０．００７５１ １．９７５４７ ０．１９３６９ ０．１８１１７ ０．００４９７ １２１２．９６ １８４．１１ １１０７．１７ ６６．１９ １０７３．３５ ２７．１５ ９６
９１５００－２０ ０．０５２３４ ０．００５８５ １．２２０４６ ０．１４０６０ ０．１７７０５ ０．００５１０ ３０１．９１ ２８３．３０ ８０９．９９ ６４．３８ １０５０．８４ ２７．９２ ７４
９１５００－１３ ０．０７１６９ ０．００４００ １．８００２３ ０．１００３６ ０．１８１１５ ０．００３１０ ９７７．４７ １１４．０５ １０４５．５４ ３６．４１ １０７３．２７ １６．９４ ９７
９１５００－１４

０．８ ０．８
０．０７１３９ ０．００３７１ １．７８８６５ ０．０８７２６ ０．１８２９７ ０．００３７４ ９６８．５２ １０６．６４ １０４１．３３ ３１．７８ １０８３．１８ ２０．４１ ９６

９１５００－１５ ０．０７２８２ ０．００４４２ １．７８１８１ ０．０９３６６ ０．１８０３９ ０．００３６４ １００９．２６ １２４．０８ １０３８．８４ ３４．２０ １０６９．０９ １９．８７ ９７
９１５００－１６ ０．０７１６０ ０．００４６４ １．７８１８４ ０．１０６１３ ０．１８２５８ ０．００３９０ ９７５．９３ １３２．５７ １０３８．８５ ３８．７６ １０８１．０６ ２１．２７ ９６
９１５００－２１ ０．０７８０６ ０．００４１２ １．８９９７０ ０．１０６４８ ０．１７７０３ ０．００６５５ １１５０．０１ １０５．０９ １０８０．９９ ３７．３０ １０５０．７０ ３５．８８ ９７
９１５００－２２

１．０ １．０
０．０７３５９ ０．００３９７ １．９２１８３ ０．１１７６２ ０．１９０１４ ０．００８２３ １０３１．４９ １１３．８９ １０８８．７０ ４０．９０ １１２２．１１ ４４．５５ ９６

９１５００－２３ ０．０７２９６ ０．００３６２ １．７６２９４ ０．０８２３７ ０．１７６２３ ０．００５５４ １０１２．９６ １００．４６ １０３１．９３ ３０．２８ １０４６．３６ ３０．３６ ９８
９１５００－２４ ０．０６４５５ ０．００３５０ １．６７３５６ ０．０９５１７ ０．１８５７８ ０．００６４８ ７６１．１２ １１３．７２ ９９８．５４ ３６．１６ １０９８．４９ ３５．２３ ９０
９１５００－２５ ０．０７５１７ ０．００４３２ １．８２２０３ ０．１０６５５ ０．１７６０４ ０．００６７４ １０７２．２３ １１５．２８ １０５３．４１ ３８．３５ １０４５．３０ ３６．９３ ９９

表４　补偿气Ａｒ和载气Ｈｅ不同流速组合条件下Ｐｌｅｏｖｉｃｅ锆石年龄ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ分析结果
Ｔａｂｌｅ４　ＲｅｓｕｌｔｓｏｆＰｌｅｏｖｉｃｅｂｙＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｆｌｏｗｒａｔｅｓｅｔｉｎｇｓｏｆｍａｋｅ－ｕｐｇａｓＡｒａｎｄｃａｒｒｉｅｒｇａｓＨｅ

测点
Ａｒ气流速

（Ｌ／ｍｉｎ）

Ｈｅ气流速

（Ｌ／ｍｉｎ）

同位素比值 同位素年龄（Ｍａ）

２０７Ｐｂ／２０６Ｐｂ １σ ２０７Ｐｂ／２３５Ｕ １σ ２０６Ｐｂ／２３８Ｕ １σ ２０７Ｐｂ／２０６Ｐｂ １σ ２０７Ｐｂ／２３５Ｕ １σ ２０６Ｐｂ／２３８Ｕ １σ

谐和度

（％）

ＰＬ－１ ０．０５４９５ ０．００２２８ ０．４０１４０ ０．０１７１１ ０．０５２８４ ０．０００９９ ４０９．３１ ８９．８１ ３４２．６７ １２．４０ ３３１．９３ ６．０７ ９６
ＰＬ－２ ０．０５１８２ ０．００１８９ ０．３８６３９ ０．０１５２９ ０．０５３８４ ０．００１０４ ２７５．９９ ８７．９５ ３３１．７３ １１．２０ ３３８．０６ ６．３８ ９８
ＰＬ－３ ０．９５ ０．８ ０．０５５３６ ０．００２２９ ０．４０５２６ ０．０１６８７ ０．０５３１２ ０．００１００ ４２７．８３ ９２．５８ ３４５．４６ １２．１９ ３３３．６３ ６．１２ ９６
ＰＬ－４ ０．０６１１３ ０．００２１９ ０．４７８０１ ０．０１７３１ ０．０５６９０ ０．００１１２ ６４２．６１ ７７．７７ ３９６．７１ １１．８９ ３５６．７７ ６．８３ ８９
ＰＬ－５ ０．０５４５７ ０．００２１４ ０．４１８７６ ０．０１７４７ ０．０５５６０ ０．００１１２ ３９４．５０ ８７．０３ ３５５．１６ １２．５１ ３４８．７９ ６．８６ ９８
ＰＬ－６ ０．０５５６５ ０．００２５７ ０．４１３９１ ０．０１８４１ ０．０５３５０ ０．０００７５ ４３８．９４ １０３．６９ ３５１．６９ １３．２２ ３３５．９５ ４．５６ ９５
ＰＬ－７

０．８ ０．８
０．０５８５２ ０．００２５２ ０．４５８７９ ０．０１９９３ ０．０５６３０ ０．０００８２ ５５０．０４ ９２．５８ ３８３．４２ １３．８７ ３５３．０８ ５．０１ ９１

ＰＬ－８ ０．０５５０７ ０．００２３４ ０．４０５２４ ０．０１６１５ ０．０５３１６ ０．０００７１ ４１６．７２ ９４．４４ ３４５．４４ １１．６７ ３３３．８８ ４．３３ ９６
ＰＬ－９ ０．０５５４２ ０．００２３４ ０．４０６５３ ０．０１６８２ ０．０５２８３ ０．０００７７ ４２７．８３ ９４．４４ ３４６．３７ １２．１４ ３３１．８５ ４．６８ ９５
ＰＬ－１０ ０．０６０３３ ０．００２６０ ０．４６３３９ ０．０２００２ ０．０５５５６ ０．０００９５ ６１６．６９ ９２．５８ ３８６．６１ １３．８９ ３４８．５５ ５．８２ ８９
ＰＬ－１１

０．８ ０．６
０．０５０８４ ０．００２５４ ０．３７０７８ ０．０１８３６ ０．０５２９６ ０．０００９２ ２３５．２５ １１２．０２ ３２０．２３ １３．６０ ３３２．６６ ５．６２ ９６

ＰＬ－１２ ０．０４７４０ ０．００２５９ ０．３５２２４ ０．０１９３９ ０．０５３９７ ０．０００９２ ７７．８７ １１６．６６ ３０６．４１ １４．５６ ３３８．８３ ５．６４ ８９
ＰＬ－１３ ０．０４８６９ ０．００２４８ ０．３６９０７ ０．０１８６３ ０．０５５２６ ０．０００８４ １３１．５７ １２３．１３ ３１８．９７ １３．８２ ３４６．７３ ５．１３ ９１

析结果的准确性［３５］。进一步分析锆石标样 ９１５００
的２０６Ｐｂ／２３８Ｕ加权平均年龄结果的单点相对偏差，发
现当Ａｒ／Ｈｅ流速比值为５、２．５、１．２５和０．８３时，１σ
单点分析相对偏差的平均值分别为３．５％、３．０％、
２．２％和２．７％，对应的加权平均年龄的相对标准偏
差（ＲＳＤ，ｎ≥４）分别为 １．０％、１．９％、１．１％和
０．６％，即载气和补偿气流速差异越小，１σ单点分析
相对偏差越小、年龄分析结果的精密度越高［３６］。同

时本工作对 Ａｒ／Ｈｅ流速比值为 １即气体组合为
０．６／０．６、０．８／０．８和 １．０／１．０Ｌ／ｍｉｎ实验条件下获
得的２０６Ｐｂ／２３８Ｕ加权平均年龄的１σ单点分析相对偏
差和ＲＳＤ值进行了比较，发现 Ｈｅ和 Ａｒ流速均为
０．６Ｌ／ｍｉｎ时２０６Ｐｂ／２３８Ｕ加权平均年龄的１σ单点分
析相对偏差为 ２．８％，ＲＳＤ值为 ０．９％（ｎ≥４）；

Ｈｅ和Ａｒ流速均为１．０Ｌ／ｍｉｎ时２０６Ｐｂ／２３８Ｕ加权平均
年龄的１σ单点分析相对偏差为 ３．４％，ＲＳＤ值为
２．８％（ｎ≥４），均较Ｈｅ和Ａｒ流速均为０．８Ｌ／ｍｉｎ得
到的年龄结果的１σ单点分析相对偏差（１．８％）和
ＲＳＤ（０．５％，ｎ≥４）高。显然，较之于１．０／０．２Ｌ／ｍｉｎ
的Ａｒ／Ｈｅ气体流速组合，当补偿气和载气流速均为
０．８Ｌ／ｍｉｎ时锆石Ｕ－Ｐｂ定年分析结果的精密度提
高了近３．４倍。

图２展示了不同Ａｒ／Ｈｅ流速组合（即１．０／０．２、
１．０／０．４、１．０／０．８、１．０／１．２、０．６／０．６、０．８／０．８、１．０／
１．０Ｌ／ｍｉｎ）实验条件下，一个完整的分析序列，即锆
石标样９１５００作为未知样和同位素比值分馏校正外
标对应的加权平均年龄的１σ单点分析相对偏差结
果。由图 ２可知，固定补偿气流速为 １．０Ｌ／ｍｉｎ，
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每组均为一个完整分析次序对应加权平均年龄的１σ单点分析相

对偏差，即２个９１５００锆石外标、４～５个作为未知样的９１５００锆石

和２个９１５００锆石外标加权平均年龄的１σ单点分析相对偏差。

图２　气体流速对９１５００锆石Ｕ－Ｐｂ加权平均年龄的单点
分析误差影响

Ｆｉｇ．２　Ｅｆｆｅｃｔｏｆｇａｓｆｌｏｗｒａｔｅｏｎｔｈｅａｎａｌｙｔｉｃａｌｄｅｖｉａｔｉｏｎｆｏｒ
Ｕ－Ｐｂａｇｅｏｆｚｉｒｃｏｎ９１５００．Ｔｈｅ１σ ａｎａｌｙｔｉｃａｌ
ｄｅｖｉａｔｉｏｎｓｏｆｅａｃｈｇｒｏｕｐａｒｅｆｒｏｍａｃｏｍｐｌｅｔｅａｓｓａｙ
ｓｅｑｕｅｎｃｅ，ｗｈｉｃｈｉｎｃｌｕｄｅｓ４－５ｚｉｒｃｏｎ９１５００ａｓ
ｕｎｋｎｏｗｎｓａｍｐｌｅｓｂｒａｃｋｅｔｅｄｂｙ２ｚｉｒｃｏｎ９１５００ａｓｔｈｅ
ｅｘｔｅｒｎａｌｃａｌｉｂｒａｔｉｏｎｓｔａｎｄａｒｄｓ

载气和补偿气流速越接近，标样和未知样的加权平

均年龄的 １σ单点分析相对偏差越接近，且随着
Ａｒ／Ｈｅ流速差异减小１σ单点分析相对偏差值也越
小，当 Ａｒ和 Ｈｅ流速均为 ０．８Ｌ／ｍｉｎ时达到最小。
然而，当 Ａｒ和 Ｈｅ流速均降低到０．６Ｌ／ｍｉｎ或升高
到１．０Ｌ／ｍｉｎ时１σ单点分析相对偏差明显升高，表
明Ａｒ／Ｈｅ流速比值为１是应用 ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ分析
技术获得高精度锆石Ｕ－Ｐｂ定年结果的必要条件。
进一步以锆石ＰｌｅｏｖｉｃｅＵ－Ｐｂ定年分析为例，发现
Ａｒ／Ｈｅ气体流速组合为 ０．９５／０．８、０．８／０．８和
０．８／０．６Ｌ／ｍｉｎ实验条件下获得的２０６Ｐｂ／２３８Ｕ加权平
均年龄的 １σ单点分析相对偏差平均值分别为
１．９％、１．４％和１．６％，再次表明补偿气和载气流速
均为 ０．８Ｌ／ｍｉｎ是本实验当前仪器配置进行锆石
Ｕ－Ｐｂ定年分析的最佳流速值。
２．３　载气 Ｈｅ和补偿气 Ａｒ流速影响锆石 Ｕ－Ｐｂ

定年分析精度的机理
从以上讨论可知，补偿气 Ａｒ和载气 Ｈｅ流速的

大小影响ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ锆石 Ｕ－Ｐｂ定年分析的准
确度和精密度。通过对比待分析元素实时信号发

现，在使用专配的“ｓｑｕｉｄ”信号平滑器条件下，固定
补偿气流速为 １．０Ｌ／ｍｉｎ，当与载气流速差异越大
（ΔＡｒ－Ｈｅ：±０．２～０．８Ｌ／ｍｉｎ），分析元素的实时信号

强度值波动越明显，获得的年龄结果精密度和准确

度均降低。为考察补偿气和载气流速差异可能造成

的 元 素 分 馏，本 文 采 用 元 素 分 馏 指 数

（Ｆｒａｃｔｉｏｎａｔｉｏｎ）［３７］衡量了不同 Ａｒ／Ｈｅ气体流速组合
条件下２０６Ｐｂ－２３８Ｕ的元素分馏程度。以Ｆｒａｃｔｉｏｎａｔｉｏｎ
＝（Ｒ１－Ｒ２）／Ｒｔｏｔａｌ×１００％（Ｒ１为前１／２剥蚀时间采
集的所有相应同位素比值的平均值，Ｒ２为后１／２剥
蚀时间采集的所有相应同位素比值的平均值，

Ｒｔｏｔａｌ为总剥蚀时间内采集的所有相应同位素比值的
平均值）计算得到 Ｈｅ流速为０．２、０．４、０．８和１．２
Ｌ／ｍｉｎ（Ａｒ流速为１．０Ｌ／ｍｉｎ）时对应的分馏指数值
分别为 ３．０６％、７．３５％、２．６１％、１．６９％和１．３６％，
可见随着载气流速增加分馏指数整体呈降低趋势，

理论上对锆石年龄分析结果的准确性影响越小。但

当Ｈｅ流速为１．２Ｌ／ｍｉｎ（ΔＡｒ－Ｈｅ：－０．２Ｌ／ｍｉｎ），锆
石９１５００测得的２０６Ｐｂ／２３８Ｕ加权平均年龄与参考值
存在１８Ｍａ的正偏差，显然与上述 Ａｒ／Ｈｅ气体流速
组合对锆石Ｕ－Ｐｂ定年结果影响趋势不一致，推测
当前元素分馏效应不是锆石 Ｕ－Ｐｂ年龄分析结果
的准确度和精密度的主要影响因素［３８］。

为进一步验证载气和补偿气流速变化引起的谱

峰干扰可能对分析结果产生影响，本研究首先固定

补偿气Ａｒ流速为１．０Ｌ／ｍｉｎ，使载气Ｈｅ流速分别为
０．２、０．４、０．６、０．８、０．９和１．０Ｌ／ｍｉｎ，同时监测 ＮＩＳＴ
ＳＲＭ６１０标样中 Ｔｈ、Ｕ等元素信号强度变化（３５μｍ
激光束斑、５Ｈｚ剥蚀频率和２μｍ／ｓ线扫描速度），以
及氧化物（ＴｈＯ＋／Ｔｈ＋）、双电荷（Ｔｈ２＋／Ｔｈ＋）和
２３８Ｕ＋／２３２Ｔｈ＋比值。结果显示元素信号强度值虽然
随Ｈｅ流速增加而增加，但变化值并未超过一个数
量级。以Ｕ元素为例，Ｈｅ流速为０．２Ｌ／ｍｉｎ和１．０
Ｌ／ｍｉｎ时信号强度分别为 ２４１３４３ｃｐｓ和 ３８２６１７ｃｐｓ。
且发现对应的 ＴｈＯ＋／Ｔｈ＋比值分别为 ０．１３７％、
０．１０２％、０．１６１％、０．２２８％、０．２１０％和 ０．３７８％，
Ｔｈ２＋／Ｔｈ＋双电荷比值未有明显变化，平均值为
０．３６％ ±０．０３９％，２３８Ｕ＋／２３２Ｔｈ＋比值分别为 １．１２、
１．２２、１．１９、１．３０、１．４５和１．４７。显然，随着载气流
速增大，氧化物产生呈增加趋势，当 Ｈｅ流速为０．９
Ｌ／ｍｉｎ时，Ｕ＋／Ｔｈ＋比值大于１．３，高于 ＬＡ－ＩＣＰ－
ＭＳ日常优化的最大允许值［２４］。降低补偿气流速为

０．８Ｌ／ｍｉｎ，设定 Ｈｅ流速在０．２～０．８Ｌ／ｍｉｎ范围内
变化，发现 ＴｈＯ＋／Ｔｈ＋（＜０．１０９％）和２３８Ｕ＋／２３２Ｔｈ＋

（＜１．２）比值均明显降低，而 Ｔｈ２＋／Ｔｈ＋比值略有增
加，平均值为０．４１％ ±０．０２％。可见，针对本研究
采用的 ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ分析仪，当补偿气流速
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≤１．０Ｌ／ｍｉｎ和载气流速 ＜０．９Ｌ／ｍｉｎ，无明显氧化物
和双电荷谱峰干扰。

综上所述，推测当固定补偿气流速时，由于载气

流速影响激光剥蚀产生的样品气溶胶的运输效率导

致锆石 Ｕ－Ｐｂ年龄分析结果的准确度和精密度发
生变化，即相同时间内，载气流速越低，虽然样品气

溶胶的分散性提高，但是样品气溶胶易在剥蚀池内

堆积而降低气溶胶运输效率，使得等离子体中分析

元素的离子密度降低，信号灵敏度随之下降，同时与

补偿气流速匹配程度越低，待分析元素信号强度不

稳定性加剧，实时信号呈现不规律变化，从而使得锆

石Ｕ－Ｐｂ加权平均年龄结果较参考值有明显偏差
和１σ单点分析相对偏差增大。当载气流速为
０．２Ｌ／ｍｉｎ时，锆石９１５００的２０６Ｐｂ－２３８Ｕ加权平均年
龄值较参考值存在高达６３Ｍａ的负偏差；当载气流
速大于０．８Ｌ／ｍｉｎ时，尽管分析信号灵敏度提高，但
是高载气流速使得纳秒激光产生的大颗粒样品气溶

胶被引入 ＩＣＰ导致实时信号强度值波动性增
加［２８，３９］和氧化物增多，使得锆石Ｕ－Ｐｂ年龄分析结
果的准确性和精密度降低。设定载气和补偿气气体

流速比值为１、流速值均为０．８Ｌ／ｍｉｎ时，实时信号
波动程度降低，锆石Ｕ－Ｐｂ年龄分析结果最佳。虽
然在０．６Ｌ／ｍｉｎ与 ０．８Ｌ／ｍｉｎ条件下获得的锆石
２０６Ｐｂ／２３８Ｕ加权平均年龄无显著性差异，但是在０．６
Ｌ／ｍｉｎ条件下１σ单点分析相对偏差较高、谐和度较
低，推测可能是由于当前仪器工作条件下，补偿气

Ａｒ和载气 Ｈｅ流量均为０．８Ｌ／ｍｉｎ时样品气溶胶运
输效率最优，使得等离子体温度和离子密度更稳定。

３　结论
本文详细研究了激光剥蚀系统的载气 Ｈｅ和补

偿气Ａｒ的流速组合对 ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ锆石 Ｕ－Ｐｂ
同位素定年结果准确度和精密度的影响，并对 Ｈｅ
和Ａｒ流速变化对锆石Ｕ－Ｐｂ定年分析结果产生误
差的机理作了深入探讨。实验结果表明样品气溶胶

的运输效率是影响锆石 Ｕ－Ｐｂ定年分析精度的主
要因素。降低载气流速虽提高了样品气溶胶的分散

性，但易使气溶胶在剥蚀池内堆积，降低运输效率从

而引起等离子体中分析元素的离子密度降低、信号

灵敏度下降，且载气流速越小与补偿气匹配度越低，

元素信号强度不稳定性加剧、实时信号呈现不规律

波动，导致锆石Ｕ－Ｐｂ定年分析精度降低。当载气
Ｈｅ流速为０．２Ｌ／ｍｉｎ时锆石 Ｕ－Ｐｂ定年分析精度
达到最低；当 Ｈｅ流速大于０．８Ｌ／ｍｉｎ时，高载气流

速降低了样品气溶胶分散性使得大颗粒气溶胶被引

入ＩＣＰ，增加了实时信号强度值波动性和氧化物的
产生，也导致锆石Ｕ－Ｐｂ年龄分析精度降低。当前
实验条件下，补偿气 Ａｒ和载气 Ｈｅ流速均为 ０．８
Ｌ／ｍｉｎ为最佳气体流速组合，锆石 Ｕ－Ｐｂ定年分析
精度最佳，分析准确度提高了 ６％，精确度提高了
３．４倍。

本研究工作得出激光剥蚀系统气体流速组合影

响样品气溶胶运输效率，是 ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ锆石
Ｕ－Ｐｂ定年分析的一个重要因素，总体上载气Ｈｅ和
补偿气Ａｒ流速值差异越小，分析精度越高。实际分
析中，综合考虑分析结果的准确度和精密度，Ｈｅ和
Ａｒ具体的流速可依据使用的 ＬＡ样品剥蚀系统和
ＩＣＰ－ＭＳ仪器配置而确定。该工作是本实验室进一
步开展提高地质样品中的主微量元素 ＬＡ－ＩＣＰ－
ＭＳ分析方法准确性和减小不确定度等研究工作的
基础，也对相关实验室拟建立准确可靠的锆石

Ｕ－Ｐｂ定年ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ分析方法具有参考意义。
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ａｅｒｏｓｏｌｓ：ＩｍｐｌｉｃａｔｉｏｎｓｆｏｒＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ［Ｊ］．Ａｐｐｌｉｅｄ
ＳｕｒｆａｃｅＳｃｉｅｎｃｅ，２００３，２０７（１－４）：１４４－１５７．

［３３］　ＷｉｅｄｅｎｂｅｃｋＭ，ＡｌｌéＰ，ＣｏｒｆｕＦ，ｅｔａｌ．Ｔｈｒｅｅｎａｔｕｒａｌ
ｚｉｒｃｏｎｓｔａｎｄａｒｄｓｆｏｒＵ－Ｔｈ－Ｐｂ，Ｌｕ－Ｈｆ，ｔｒａｃｅｅｌｅｍｅｎｔ
ａｎｄＲＥＥａｎａｌｙｓｅｓ［Ｊ］．ＧｅｏｓｔａｎｄａｒｄｓＮｅｗｓｌｅｔｔｅｒ，１９９５，
１９（１）：１－２３．

［３４］　ＳｌáｍａＪ，ＫｏｌｅｒＪ，ＣｏｎｄｏｎＤＪ，ｅｔａｌ．Ｐｌｅｏｖｉｃｅｚｉｒｃｏｎ—
ＡｎｅｗｎａｔｕｒａｌｒｅｆｅｒｅｎｃｅｍａｔｅｒｉａｌｆｏｒＵ－ＰｂａｎｄＨｆ
ｉｓｏｔｏｐｉｃｍｉｃｒｏａｎａｌｙｓｉｓ［Ｊ］．ＣｈｅｍｉｃａｌＧｅｏｌｏｇｙ，２００８，２４９
（１－２）：１－３５．

［３５］　ＬｕｏＴ，ＨｕＺＣ，ＺｈａｎｇＷ，ｅｔａｌ．Ｒｅａｓｓｅｓｓｍｅｎｔｏｆｔｈｅ
ｉｎｆｌｕｅｎｃｅｏｆｃａｒｒｉｅｒｇａｓｅｓＨｅａｎｄＡｒｏｎｓｉｇｎａｌｉｎｔｅｎｓｉｔｉｅｓ
ｉｎ１９３ｎｍｅｘｃｉｍｅｒＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳａｎａｌｙｓｉｓ［Ｊ］．Ｊｏｕｒｎａｌ
ｏｆＡｎａｌｙｔｉｃａｌＡｔｏｍｉｃＳｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙ，２０１８，３３（１０）：
１６５５－１６６３．

［３６］　栾燕，何克，谭细娟．ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ标准锆石原位微
区Ｕ－Ｐｂ定年及微量元素的分析测定［Ｊ］．地质通
报，２０１９，３８（７）：１２０６－１２１８．
ＬｕａｎＹ，ＨｅＫ，ＴａｎＸＪ．ＩｎｓｉｔｕＵ－Ｐｂｄａｔｉｎｇａｎｄｔｒａｃｅ
ｅｌｅｍｅｎｔｄｅｔｅｒｍｉｎａｔｉｏｎｏｆｓｔａｎｄａｒｄｚｉｒｃｏｎｓｂｙＬＡ－ＩＣＰ
－ＭＳ［Ｊ］．ＧｅｏｌｏｇｉｃａｌＢｕｌｌｅｔｉｎｏｆＣｈｉｎａ，２０１９，３８（７）：
１２０６－１２１８．

［３７］　李艳广，汪双双，刘民武，等．斜锆石 ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ
Ｕ－Ｐｂ定年方法及应用［Ｊ］．地质学报，２０１５，８９（１２）：
２４００－２４１８．
ＬｉＹＧ，ＷａｎｇＳＳ，ＬｉｕＭＷ，ｅｔａｌ．Ｕ－Ｐｂｄａｔｉｎｇｓｔｕｄｙ
ｏｆｂａｄｄｅｌｅｙｉｔｅｂｙＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ：Ｔｅｃｈｎｉｑｕｅａｎｄ
ａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎ［Ｊ］．ＡｃｔａＧｅｏｌｏｇｉｃａＳｉｎｉｃａ，２０１５，８９（１２）：
２４００－２４１８．

［３８］　汪双双，韩延兵，李艳广，等．利用 ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ在
１６μｍ和１０μｍ激光束斑条件下测定独居石Ｕ－Ｔｈ－
Ｐｂ年龄［Ｊ］．岩矿测试，２０１６，３５（４）：３４９－３５７．
ＷａｎｇＳＳ，ＨａｎＹＢ，ＬｉＹＧ，ｅｔａｌ．Ｕ－Ｔｈ－Ｐｂｄａｔｉｎｇｏｆ
ｍｏｎａｚｉｔｅｂｙＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳｕｓｉｎｇａｂｌａｔｉｏｎｓｐｏｔｓｉｚｅｓｏｆ
１６μｍａｎｄ１０μｍ［Ｊ］．ＲｏｃｋａｎｄＭｉｎｅｒａｌＡｎａｌｙｓｉｓ，２０１６，
３５（４）：３４９－３５７．

［３９］　ＸｉｏｎｇＤＹ，ＧｕｏＬＦ，ＬｉｕＣＸ，ｅｔａｌ．Ａｎａｌｙｔｉｃａｌｅｆｆｅｃｔｏｆ
ｓｔａｂｉｌｉｚｅｒｖｏｌｕｍｅａｎｄｓｈａｐｅｏｎｚｉｒｃｏｎＵ－Ｐｂｄａｔｉｎｇｂｙ
ｎａｎｏｓｅｃｏｎｄＬＡ－ＩＣＰ－ＱＭＳ［Ｊ］．ＪｏｕｒｎａｌｏｆＡｎａｌｙｔｉｃａｌ
ＳｃｉｅｎｃｅａｎｄＴｅｃｈｎｏｌｏｇｙ，２０２２，１３（１３）：１－１２．

ＥｆｆｅｃｔｏｆＧａｓＦｌｏｗ ＲａｔｅｓｉｎＬａｓｅｒＡｂｌａｔｉｏｎＳｙｓｔｅｍ ｏｎＡｃｃｕｒａｃｙａｎｄ
ＰｒｅｃｉｓｉｏｎｏｆＺｉｒｃｏｎＵ－ＰｂＤａｔｉｎｇＡｎａｌｙｓｉｓｂｙＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ

ＴＡＮＸｉｊｕａｎ１，２，ＧＵＯＣｈａｏ１，２，ＦＥＮＧＹｏｎｇｇａｎｇ１，２，ＺＨＯＵＹｉ１，２，ＬＩＡＮＧＴｉｎｇ１，２

（１．ＣｏｌｌｅｇｅｏｆＥａｒｔｈＳｃｉｅｎｃｅｓａｎｄＬａｎｄＲｅｓｏｕｒｃｅｓ，Ｃｈａｎｇ’ａｎＵｎｉｖｅｒｓｉｔｙ，Ｘｉ’ａｎ７１００５４，Ｃｈｉｎａ；
２．ＬａｂｏｒａｔｏｒｙｏｆＭｉｎｅｒａｌｉｚａｔｉｏｎａｎｄＤｙｎａｍｉｃｓ，Ｃｈａｎｇ’ａｎＵｎｉｖｅｒｓｉｔｙ，Ｘｉ’ａｎ７１００５４，Ｃｈｉｎａ）

ＨＩＧＨＬＩＧＨＴＳ
（１）Ｔｈｅｅｆｆｅｃｔｏｆｃａｒｒｉｅｒｇａｓ（Ｈｅ）ａｎｄｍａｋｅ－ｕｐｇａｓ（Ａｒ）ｆｌｏｗｒａｔｅｏｎｚｉｒｃｏｎＵ－ＰｂｄａｔｉｎｇａｎａｌｙｓｉｓｂｙＬＡ－ＩＣＰ

－ＭＳｗａｓｓｔｕｄｉｅｄ．
（２）Ａｒａｔｉｏｏｆ１ｆｏｒＨｅｔｏＡｒｗｉｔｈｔｈｅｅｘａｃｔｖａｌｕｅｏｆ０．８Ｌ／ｍｉｎｙｉｅｌｄｅｄｔｈｅｈｉｇｈｅｓｔ２０６Ｐｂ／２３８Ｕａｇｅｃｏｎｃｏｒｄａｎｃｅ

ｖａｌｕｅｓ（９１％－９６％）．
（３）Ｚｉｒｃｏｎｄａｔｉｎｇａｎａｌｙｓｉｓｃａｎｂｅｉｍｐｒｏｖｅｄｖｉａｏｐｔｉｍｉｚｉｎｇｓａｍｐｌｅａｅｒｏｓｏｌｔｒａｎｓｐｏｒｔａｔｉｏｎｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ，ｗｉｔｈａｃｃｕｒａｃｙ

ｅｎｈａｎｃｅｄｂｙ６％ ａｎｄｐｒｅｃｉｓｉｏｎｉｎｃｒｅａｓｅｄｂｙ３．４ｔｉｍｅｓ．

—２６５—
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ＡＢＳＴＲＡＣＴ
ＢＡＣＫＧＲＯＵＮＤ：ＤｅｓｐｉｔｅｚｉｒｃｏｎＵ－ＰｂｄａｔｉｎｇａｎａｌｙｓｉｓｂｙＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳｒｅｃｅｉｖｉｎｇｗｉｄｅａｃｃｅｐｔａｎｃｅ，ｉｔｒｅｍａｉｎｓ
ａｃｈａｌｌｅｎｇｅｔｏｏｂｔａｉｎｒｅｓｕｌｔｓｗｉｔｈｈｉｇｈａｃｃｕｒａｃｙａｎｄｐｒｅｃｉｓｉｏｎ．ＩｔｉｓｋｎｏｗｎｔｈａｔｇａｓｆｌｏｗｒａｔｅｓｏｆＬＡｓｙｓｔｅｍｃａｎ
ａｆｆｅｃｔｔｈｅｓｉｇｎａｌｓｔａｂｉｌｉｔｙｏｆＩＣＰ－ＭＳａｎｄｔｈｕｓｒｅｓｕｌｔｉｎｉｍｐａｃｔｓｏｎａｎａｌｙｔｉｃａｌｕｎｃｅｒｔａｉｎｔｙｏｆｚｉｒｃｏｎＵ－Ｐｂｄａｔｉｎｇ．
Ｈｏｗｅｖｅｒ，ｔｈｅｅｘａｃｔｅｆｆｅｃｔｓａｎｄｍｅｃｈａｎｉｓｍｏｆｇａｓｆｌｏｗｒａｔｅｓｏｎｚｉｒｃｏｎＵ－Ｐｂｄａｔｉｎｇａｎａｌｙｓｉｓａｒｅｓｔｉｌｌｕｎｃｌｅａｒ．
ＯＢＪＥＣＴＩＶＥＳ：Ｔｏｔｈｏｒｏｕｇｈｌｙｕｎｄｅｒｓｔａｎｄｔｈｅｉｎｆｌｕｅｎｃｅｏｆｇａｓｆｌｏｗｒａｔｅｓｏｎｔｈｅａｎａｌｙｔｉｃａｌｕｎｃｅｒｔａｉｎｔｙｏｆｚｉｒｃｏｎ
Ｕ－Ｐｂｄａｔｉｎｇ，ａｎｄｔｏｐｒｏｖｉｄｅｖａｌｕａｂｌｅｉｎｆｏｒｍａｔｉｏｎｔｏｐｒｏｐｏｓｅａｒｅｌｉａｂｌｅａｎｄｒｏｂｕｓｔＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳａｐｐｒｏａｃｈｆｏｒ
ｚｉｒｃｏｎＵ－Ｐｂｄａｔｉｎｇａｎａｌｙｓｉｓ．
ＭＥＴＨＯＤＳ：ＢｙａｐｐｌｙｉｎｇｚｉｒｃｏｎｓｔａｎｄａｒｄｓａｍｐｌｅｓｏｆＨａｒｖａｒｄ９１５００ａｎｄＰｌｅｏｖｉｃｅａｓｒｅｓｅａｒｃｈｉｎｇｓｕｂｊｅｃｔｓ，
ＩＣＰ－ＭＳｃｏｎｎｅｃｔｅｄｔｏａ１９３ｎｍｎａｎｏｓｅｃｏｎｄｌａｓｅｒａｂｌａｔｉｏｎｓｙｓｔｅｍｗａｓｕｓｅｄｔｏｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｅｔｈｅｉｎｆｌｕｅｎｃｅｏｆｇａｓｆｌｏｗ
ｒａｔｅｓｅｔｔｉｎｇｓｏｎａｃｃｕｒａｃｙａｎｄｐｒｅｃｉｓｉｏｎｏｆＵ－Ｐｂｄａｔｉｎｇａｎａｌｙｓｉｓ．
ＲＥＳＵＬＴＳ：Ｗｉｔｈｆｉｘｅｄｍａｋｅ－ｕｐｇａｓ（Ａｒ）ｏｆ１．０Ｌ／ｍｉｎ，ｔｈｅａｖｅｒａｇｅ２０６Ｐｂ／２３８ＵａｇｅｓｏｆＨａｒｖａｒｄ９１５００ｗｅｒｅ
ｆｏｕｎｄｔｏｉｎｃｒｅａｓｅｆｒｏｍ１００２．０±１０．４Ｍａ（１σ）ｔｏ１０８３．０±６．８Ｍａ（１σ）ｗｉｔｈｉｎｃｒｅａｓｉｎｇｃａｒｒｉｅｒｇａｓ（Ｈｅ）ｆｒｏｍ
０．２ｔｏ１．２Ｌ／ｍｉｎ．Ｔｈｕｓ，ｉｔｗａｓｃｌｅａｒｔｈａｔｔｈｅｓａｍｐｌｅａｅｒｏｓｏｌｔｒａｎｓｐｏｒｔａｔｉｏｎｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙｃａｎｇｒｅａｔｌｙａｆｆｅｃｔｔｈｅ
ａｎａｌｙｔｉｃａｌａｃｃｕｒａｃｙｏｆｚｉｒｃｏｎＵ－Ｐｂｄａｔｉｎｇ．Ｆｕｒｔｈｅｒｍｏｒｅ，ｗｈｅｎｔｈｅＨｅｆｌｏｗｒａｔｅｗａｓｈｉｇｈｅｒｔｈａｎ０．８Ｌ／ｍｉｎ，ｔｈｅ
ａｎａｌｙｔｉｃａｌａｃｃｕｒａｃｙａｎｄｐｒｅｃｉｓｉｏｎｏｆｚｉｒｃｏｎＵ－Ｐｂｄａｔｉｎｇｄｅｃｒｅａｓｅｄｄｕｅｔｏｔｈｅｉｎｃｒｅａｓｅｄｓｉｇｎａｌｉｎｔｅｎｓｉｔｙｏｓｃｉｌｌａｔｉｏｎｓ
ａｎｄｆｏｒｍａｔｉｏｎｏｆｏｘｉｄｅｓｆｒｏｍｔｈｅｉｎｔｒｏｄｕｃｔｉｏｎｏｆｌａｒｇｅｐａｒｔｉｃｌｅｓｏｆｓａｍｐｌｅａｅｒｏｓｏｌｓ．Ｔｈｅｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｏｆｔｈｅｄａｔａｏｆ
Ｐｌｅｏｖｉｃｅｏｂｔａｉｎｅｄｕｎｄｅｒ０．９５／０．８，０．８０／０．８ａｎｄ０．８／０．６Ｌ／ｍｉｎｆｏｒＨｅ／Ａｒｇａｓｆｌｏｗｒａｔｅｐａｔｔｅｒｎｓｉｎｄｉｃａｔｅｄｔｈａｔ
ｔｈｅｒｅｗｅｒｅｎｏｓｉｇｎｉｆｉｃａｎｔｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅｓｉｎＵ／Ｐｂｗｅｉｇｈｔｅｄａｖｅｒａｇｅａｇｅ．Ｈｏｗｅｖｅｒ，ｔｈｅｒｅｌａｔｉｖｅｄｅｖｉａｔｉｏｎｏｆ１σｓｉｎｇｌｅ－
ｐｏｉｎｔａｎａｌｙｓｉｓｗａｓｔｈｅｓｍａｌｌｅｓｔ（１．４％）ｗｈｅｎｔｈｅＡｒａｎｄＨｅｆｌｏｗｒａｔｅｓｗｅｒｅｂｏｔｈ０．８Ｌ／ｍｉｎ．
ＣＯＮＣＬＵＳＩＯＮＳ：ＴｈｅａｎａｌｙｔｉｃａｌａｃｃｕｒａｃｙａｎｄｐｒｅｃｉｓｉｏｎｏｆｚｉｒｃｏｎＵ－ＰｂｄａｔｉｎｇｂｙＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳｃａｎｂｅ
ｉｍｐｒｏｖｅｄｂｙｏｐｔｉｍｉｚｉｎｇｔｈｅｇａｓｆｌｏｗｒａｔｅｓｅｔｔｉｎｇｏｆｃａｒｒｉｅｒｇａｓａｎｄｍａｋｅ－ｕｐｇａｓ，ａｎｄｈｉｇｈｌｙｒｅｃｏｍｍｅｎｄｉｎｇ
０．８Ｌ／ｍｉｎｏｆｂｏｔｈＡｒａｎｄＨｅ．

ＫＥＹＷＯＲＤＳ：ｃａｒｒｉｅｒｇａｓ（Ｈｅ）ｆｌｏｗｒａｔｅ；ｍａｋｅ－ｕｐｇａｓ（Ａｒ）ｆｌｏｗｒａｔｅ；ａｅｒｏｓｏｌｔｒａｎｓｐｏｒｔａｔｉｏｎｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ；
ｚｉｒｃｏｎＵ－Ｐｂｄａｔｉｎｇ；ａｎａｌｙｔｉｃａｌａｃｃｕｒａｃｙａｎｄｐｒｅｃｉｓｉｏｎ；ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ

—３６５—

第４期 谭细娟，等：激光剥蚀系统气体流速变化对ＬＡ－ＩＣＰ－ＭＳ锆石Ｕ－Ｐｂ定年精度的影响 第４１卷


