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高通量试验堆(HFETR)辐照４０ArＧ３９Ar
定年样品条件初探

李军杰,刘汉彬∗,张　佳,金贵善,张建锋,韩　娟,石　晓
核工业北京地质研究院,北京 １０００２９

摘要:国内目前用于４０ArＧ３９Ar定年样品辐照的反应堆较少且开堆频率低,样品辐照周期长,且不同类型样品辐照条件缺乏系

统研究．首次对高通量试验堆(HFETR)用于４０ArＧ３９Ar定年样品的辐照工作进行了研究．通过辐照一定质量的黑云母标准物质

ZBHＧ２５,确定了辐照孔道３９ArK 产率,为不同年龄和不同含钾量样品的辐照时间提供了参考依据．辐照孔道轴向中子通量梯度

仅为３．３％/cm,且均呈二次曲线特征分布(R２＞０．９９),中子通量在径向上存在差异,最大差异达到７．１％/cm;通过辐照纯的钾

盐和钙盐,得出辐照孔道内校正因子(３６Ar/３７Ar)Ca的值为(３．５２±０．１１)×１０－４,且在样品辐照罐内不同位置基本一致,而校正

因子(４０Ar/３９Ar)K 和(３９Ar/３７Ar)Ca的值在辐照样品罐内存在明显的差异;Cd皮对于降低校正因子(４０Ar/３９Ar)K 的影响在样

品罐底部更加明显,而在样品罐顶部几乎没有影响,这可能是由辐照孔道内中子能谱的差异造成的;以 FCs透长石为中子通

量监测物质,对标准物质ZBHＧ２５黑云母和BSPＧ１角闪石进行了年龄测定,ZBHＧ２５黑云母获得了理想的坪年龄,证明此反应

堆满足４０ArＧ３９Ar定年样品辐照的要求;BSPＧ１角闪石的坪年龄准确度和精度较差,与样品本身异常老的年龄和较低的 K/Ca
比有关,对于此类样品,准确确定干扰校正因子并合理延长照射时间对获得高精度４０ArＧ３９Ar定年结果非常重要．
关键词:高通量试验堆;４０ArＧ３９Ar定年;样品辐照;中子通量梯度;干扰校正因子;地质年代学．
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PrimaryResearchofHighFluxEngineeringTestReactor(HFETR)
forIrradiationof４０ArＧ３９ArDatingSamples

LiJunjie,LiuHanbin∗ ,ZhangJia,JinGuishan,ZhangJianfeng,HanJuan,ShiXiao
BeijingResearchInstituteofUraniumGeology,Beijing １０００２９,China

Abstract:Thedomesticreactorswhichcouldbeutilizedfortheirradiationof４０ArＧ３９Ardatingsamplesarenotonlyrarebutthe
operationfrequencyisverylow,whichmakestheperiodoftheirradiationforsamplesextremelylong．Besides,theoptimized

parametersofirradiationfordifferentkindsofsamplesareshortofsystematicresearch．TosolvetheaboveＧmentionedprobＧ
lems,primaryresearchwasdoneontheHFETRintheapplicationoftheirradiationof４０ArＧ３９Ardatingsamplesforthefirst
time．ThroughtheirradiationofcertainamountofbiotitestandardZBHＧ２５,theproductionefficiencyof３９ArKisdetermined,

whichcouldprovidethebasisfortheirradiationtimeforsampleswithdifferentagesorpotassiumcontents．Theaxialneutron
fluxgradientoftheirradiationchannel,whichshowsapproximativeconicfunction(R２＞０．９９),isonly３．３％/cm．However,the
radialfluxgradientismuchmoreobvious,whichisashighas７．１％/cm．Theinterferencefactorsaredeterminedthroughthe
irradiationofpurepotassium saltandcalcium salt．Itisfoundthatthe (３６Ar/３７Ar)Cafactorisuniform withthevalue
(３．５２±０．１１)×１０－４,buttheinterferencefactors(４０Ar/３９Ar)Kand(３６Ar/３７Ar)CaarescatteredatdifferentpositionsoftheirＧ
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radiationchannel．Theshieldingeffectofcadmiumforthedecreaseoftheinterferencefactorof(４０Ar/３９Ar)Kisprominentat
thebottomofthesamplevesselbutnegligibleatthetopofthesamplevessel,whichmayresultfromthedifferenceoftheneuＧ
tronspectrumalongtheaxialdirectionoftheirradiationchannel．TakingtheinternationalstandardsanidineFCsasneutronflux
monitor,thedomesticstandardsbiotiteZBHＧ２５andhornblendeBSPＧ１aredated．ExcellentplateauageisobtainedfortheZBHＧ
２５biotitestandard,indicatingthattheHFETRcouldsatisfytherequirementofthesampleirradiation．However,theprecision
andaccuracyoftheplateauageoftheBSPＧ１hornblendeissomewhatworse,whichmaybehassomethingtodowiththerelaＧ
tivelyoldageandlowratiooftheK/Ca．Precisedeterminationoftheinterferencefactorsandproloningoftheirradiationtime
arenecessaryfortheimprovementoftheagequalityforsuchkindofsample．
Keywords:HFETR;４０ArＧ３９Ardating;sampleirradiation;neutronfluxgradient;interferencefactor;geochronology．

　　高精度含钾矿物４０ArＧ３９Ar定年技术是同位素

地质年代学重要的研究问题之一,是研究地球历史

演化、地质构造、油气成藏期次等地质事件的重要技

术手 段 (DalrympleandLanphere,１９７１;Meiet
al．,１９９８;Renneetal．,１９９８;Claueretal．,２０１２)．
样品在核反应堆内经过快中子照射,核素３９K 经过

核反应过程产生３９Ar,是４０ArＧ３９Ar定年技术的前提．
反应堆辐照孔道中子通量分布特征、中子能谱等因

素对４０ArＧ３９Ar定年精度有直接的影响(Scaillet,

２０００;Renneetal．,２００５;杨列坤等,２００９)．对于特

定物理特性的反应堆,不同类型样品(包括样品的年

龄、含钾量、K/Ca比等)具有不同的照射条件;同
时,不同的反应堆具有不同物理特性,使得对于任何

一个用于辐照样品的反应堆,在样品辐照之前,必须

对其辐照孔道的相关参数进行研究,进而为样品的

辐照 条 件 提 供 参 考 依 据．Merrihueand Turner
(１９６６)首次将样品经过快中子堆(Herald研究堆)
照射,对样品的辐照条件进行了初步的探讨,开创

了４０ArＧ３９Ar法定年的先河．随后国际上很多４０ArＧ
３９Ar实验室,对本国研究型反应堆辐照样品条件进

行了探索,显著地提高了４０ArＧ３９Ar定年技术水平

(Podosek,１９７１)．
近年来,虽然国内相关单位相继建立了４０ArＧ

３９Ar年代学实验室,但是在４０ArＧ３９Ar定年精度方面

与国际顶尖实验室尚有差距,重要原因之一在于国

内适合于４０ArＧ３９Ar定年样品辐照的反应堆资源太

少,国内几乎所有样品只能在中国原子能科学研究

院的４９Ｇ２池式反应堆内进行辐照．然而,该反应堆

存在以下３个严重问题:(１)反应堆辐照样品参数缺

乏系统研究,导致不同类型样品照射条件缺乏依据;
(２)样品照射时间缺乏灵活性,使得不同类型的样品

只能按照同一辐照条件进行照射;(３)开堆频率低,
样品长时间不能被辐照．因此,国内４０ArＧ３９Ar实验

室的正常运行都面临很大困难,制约了国内４０ArＧ
３９Ar同位素定年技术水平的发展．

中国 核 动 力 设 计 研 究 院 的 高 通 量 试 验 堆

(HFETR)为壳式反应堆,该反应堆运行时间稳定,
中心辐照孔道具有高的快中子通量和更高的快/热

中子比,轴向中子稳定活性区范围大且中子通量梯

度小,堆芯布置的灵活性可以使得样品辐照孔道处

于燃料孔道中心,可显著降低径向中子通量梯度,因
此该反应堆具备理想的４０ArＧ３９Ar定年样品辐照条

件．然而,此反应堆自临界以来,尚未进行过４０ArＧ
３９Ar定年样品的辐照工作．本文首次对 HFETR 用

于４０ArＧ３９Ar定年样品辐照进行了系统性研究,围绕

反应堆内辐照孔道的中子通量分布特征、样品辐照

过程中引起的副反应干扰等方面进行了探索,以期

为国内４０ArＧ３９Ar实验室的样品辐照工作提供有价

值的参考依据,促进并提高国内４０ArＧ３９Ar同位素年

代学技术的发展和应用．

１　高通量试验堆(HFETR)介绍

HFETR是一座压力壳型高通量工程试验堆,
于１９７９年１２月２７日达到临界,并于１９８０年１２月

１６日实现高功率运行(王皓等,２０１７)．反应堆堆芯采

用轻水作慢化剂和冷却剂,燃料元件采用高浓铀多层

套管构成,堆芯冷却剂平均流量约为１１０８kg/s,平均

流速约为１０m/s,辐照孔道夹层有冷却剂不间断冷

却,保证辐照孔道温度不高于６０℃．辐照孔道中心活

性区轴向高达１０００mm,其中中子通量稳定活性区

约４００mm,此区域具有较低的中子通量梯度．堆芯

方案布置灵活,活性区布置的大多数辐照孔道直径

可达１５０mm,辐照孔道周围完整性被打破的栅格

由异形铍套筒填充,从而使得中子通量在局部更加

均匀．本次辐照工作采用的是堆芯的外围孔道,其总

中子通量约为９．０×１０１３n/cm２􀅰s,其中快中子通

量约为８．２×１０１３ n/cm２􀅰s,热中子通量约为８×
１０１２n/cm２􀅰s,快/热中子比约为１０∶１．

８２７
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２　实验方法
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图１　石英管内辐照样品位置示意图

Fig．１ The position of the irradiated sample in the

quartztube

２．１　样品封装

准确 称 取 若 干 份 黑 云 母 标 准 物 质 ZBHＧ２５
(年龄为１３２．９±１．３Ma,２σ)(桑海清等,２００６)、角闪

石标准物质BSPＧ１(年龄为２０６０±８Ma,２σ)(王松

山等,１９９２)、国际标准物质透长石 FCs(年龄为

２８．２９±０．０８Ma,２σ)(Renneetal．,２０１１)及光谱纯

的 K２SO４ 和 CaF２ 晶体,分别将其用高纯铝箔包裹

压实 待 用．取 内 径 为６mm、外 径 为 ８ mm、高 为

１００mm的高纯石英管封底,依次用去离子水和丙酮

超声清洗干净,烘干后以备样品的放入．样品在石英

管内的放置方式有３种:第１种是仅有标准物质

ZBHＧ２５放置于石英管不同位置,每个石英管内放

置５个样品(图１中 M 管);第２种是将标准物质、
钾盐和钙盐三者分别包裹好紧密叠放成“三明治”
型,并以此为单位放置于石英管内不同位置,每个石

英管内放置２个“三明治”型样品(图１中 C管);第

３种是将标准物质 ZBHＧ２５、FCs和 BSPＧ１叠放成

“三明治”型,并以此为单位放置于石英管内,每个石

英管放置４个“三明治”型样品(图１中S管)．石英

管内样品之间放入由 T６０６３材料制成的规则铝柱,
铝柱可以辅助精确确定标准物质的位置,有利于更

准确研究中子通量分布特征．本实验每个 M 管内相

同位次的ZBHＧ２５标准物质均位于同一高度,而 C
管和S管内的最上端和最下端的ZBHＧ２５标准物质

分别与 M 管的最上端和最下端的ZBHＧ２５标准物

质位于同一水平面上．装有样品的石英管在真空条

件下采用乙炔焰快速熔封,熔封过程中石英管用液

氮保护,防止样品受热释气;熔封结束后的石英管长

度为９０mm,利用金刚刀在管壁标记记号．
实验参考Dalrympleetal．(１９８１)的方案,设计

了３层铝制栅格架固定石英管,主要包括上、中、下

３层铝板及固定铝板的螺栓．图２a为固定石英管底

部和顶部圆形铝板平面图,铝板外径 ６８mm、厚

１０mm,在距离中心２２mm 的位置绕圆心挖U型深

槽,槽深６mm,槽宽２mm,用于固定厚度为１mm
的镉皮．在铝板中心及靠近 U 型槽的内外侧按图２a
所示挖同径圆孔,圆孔深６mm,直径９mm,将封有

样品 的 石 英 管 分 别 放 置 铝 板 孔 内,中 间 铝 片 厚

２mm,铝片打通孔,通孔位置与底部铝板 U 型槽内

孔的位置保持一致;石英管通过铝片通孔,然后将镉

皮沿 U型槽围成圆柱型包裹部分石英管,最后采用

和底部相同尺寸设计的铝板扣在石英管顶部．为了

防止石英管熔封口因机械碰撞而损坏,在顶部铝板

每个圆孔内均塞入石英棉保护．上、下铝板 U 型槽

内侧开有３个直径为４mm 的通孔,螺栓穿过上、下
铝板和中间铝片通孔并通过螺母将其固定．采用外

径６mm、内径４．５mm、高４０mm 的铝制圆筒套在

螺栓外侧,固定上、下铝板和铝片之间的位置,整套

样品辐照罐内部结构如图２b所示．装有石英管的铝

制固定架装入内径７２mm、外径７４mm、高１２０mm
的铝罐内,采用氩弧焊将铝罐密封,避免反应堆内冷

却水接触样品．将封有样品的铝罐放入 HFETR某

外围辐照孔道内的中子通量稳定活性区位置,连续

辐照１５h后,取出放置冷却至安全剂量,带回实验

室进行质谱测试．
通过以上设计,可以达到以下４个目的:(１)研

究反应堆辐照孔道中３９ArK 的产率问题;(２)实现辐

照孔道的径向中子通量和轴向中子通量分布特征监

测;(３)研究辐照孔道不同位置的Ca、K干扰校正因

子的分布及 Cd皮对干扰校正因子的影响;(４)以国

际标准物质FCs为监测物质,通过计算国内标准物

质ZBHＧ２５和BSPＧ１的年龄值,验证反应堆辐照样

品的可行性．
２．２　质谱测试

辐照后的样品在核工业北京地质研究院４０ArＧ
３９Ar实验室进行分析．采用双真空加热炉加热熔融

法提取气体,其中钾盐和钙盐样品在８００℃去除杂

质,一次升温至１２００℃释气;C管和 M 管的监测物

质在７００℃去除杂质,一次升温至１５００℃释气;而

S管内的监测物质在７００℃去气,采用阶段升温逐

级释气．析出的气体依次经过液氮 U 型冷阱、两组

锆－铝吸气剂泵(一组为４５０℃,一组为室温)去除

９２７
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图２　铝板平面图(a)和辐照样品罐结构(b)

Fig．２ Ichnographyofthealuminumplate(a)andstructureoftheirradiatedsamplevessel(b)

活性气体,最后仅留下惰性气体扩散至质谱仪进行

Ar同位素组成的测试．本实验采用 ThermoFisher
公司生产的 ArgusVI型多接收质谱仪进行氩同位

素组成测试,其配备５个法拉第杯和１个电子倍增

器;５个法拉第杯可以实现对 Ar同位素同时检测,
显著提高了测试精度,如果存在信号强度较低的 Ar
同位素,则需要通过多次改变磁场的方式,将小信号

离子束依次偏转至噪音值更低的电子倍增器进行检

测,以保证测试结果的准确性(Staceyetal．,１９８１;

Marketal．,２００９;Cobleetal．,２０１１;Kellettand
Joyce,２０１４)．由于钾盐、钙盐和监测物质产生的各

个 Ar同位素强度不同,因此需要采用不同的接收

器配置进行检测,３种类型样品的接收器配置见表

１．所有 Ar同位素组成的结果均经过空白扣除、质量

歧 视校正、电子倍增器效率校正后获得．通过测试钾

表１　不同类型辐照样品测试的接收器配置

Table１ Thedetectorconfigurationforthedifferentkindsof
irradiatedsamples

接收器 H２ H１ AX L１ L２ CDD

钙盐

钾盐

监测物质

４０Ar ３９Ar ３８Ar ３７Ar ３６Ar －

－ ４０Ar ３９Ar ３８Ar ３７Ar ３６Ar

－ － － － － ３９Ar
４０Ar ３９Ar ３８Ar ３７Ar ３６Ar －

－ ４０Ar ３９Ar ３８Ar ３７Ar ３６Ar
４０Ar ３９Ar ３８Ar ３７Ar ３６Ar －

－ ４０Ar ３９Ar ３８Ar ３７Ar ３６Ar

－ － － － － ３７Ar

　　注:H２、H１、AX、L１和L２为法拉第杯,其中 H２放大器高阻为

１０１１Ω,其余４个法拉第杯的放大器高阻为１０１２Ω;CDD为二次电子

倍增器．采用表中加粗的接收杯强度值．

盐和钙盐的 Ar同位素计算干扰校正因子(４０Ar/
３９Ar)K和(３６Ar/３７Ar)Ca和(３９Ar/３７Ar)Ca,辐照样品

区域的中子通量分布特征则通过测试监测物质的

Ar同位素获得．对S管内标准物质则采用逐级升温

的方式,通过对不同温阶释放的 Ar同位素测试,采
用 Koppers(２００２)编写的 ArArCALC软件获得样

品的年龄谱图．

３　结果与讨论

３．１　中子通量大小

反应堆辐照孔道内的中子具有不同的能量,只
有中子能量高于核反应３９K(n,p)３９Ar能垒的中子

才能使得３９K发生核反应而产生３９ArK,这部分中子

通量越高,则３９ArK 的产率越高;因此,反应堆内的

中子通量和中子能量分布(即中子能谱)共同决定了

辐照样品中产生３９ArK 的产率．基于此,样品在辐照

孔道内的３９ArK 产率更能客观反映其有效中子通量

的大小．通过对３２个黑云母标准物质ZBHＧ２５分别

采用一次全熔法测试其产生的３９ArK 量,获得了辐

照样品在反应堆内的３９ArK 产率为(８．５±０．６)×
１０－１３ mol/h􀅰％K２O,即在单位时间(h)内,单位质

量(g)、单位含钾量(K２O)样品产生的３９ArK 的量约

为８．５×１０－１３ mol．对于大部分样品,通过合理调整

辐照时间,此产率足以保证满足质谱测试的３９ArK

的量．３９ArK 的量对于保证质谱测试的精度非常重

要,如果３９ArK 量不足,那么较低的信噪比会显著降

低测试结果的可靠性．图３a是依据３９ArK 的产率绘

制制出的不同质量、不同含钾量的样品在不同时间
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图３　３９ArK 产率曲线(a)和不同年龄样品的辐照时间与４０Ar∗/３９ArK 值关系(b)

Fig．３ The３９ArKproductionefficiency(a)andrelationshipofthe４０Ar∗/３９ArK valueandirradiationtimetothesamples

withdifferentage(b)

内产生的３９ArK 的曲线图,可以作为不同类型样品

辐照时间的参考依据．
Turner(１９７１)认 为 通 过 控 制 辐 照 样 品 中

４０Ar∗/３９ArK 比值在１~３００之间(图３b阴影所示)
是保证４０ArＧ３９Ar定年结果精度的途径之一．当辐照

孔道的中子通量和中子能谱一定时,产生３９ArK 的

量与样品中３９K 的量和辐照时间有关(公式１);而
４０Ar∗ 的量则是由样品中４０K 的量和样品年龄决定

(公式２);由于自然界中４０K/３９K是一常数,因此,在
辐照孔道内中子通量和中子能谱一定的前提下,辐
照样品４０Ar∗/３９ArK 值仅与样品的年龄和辐照时间

有关,而与样品的含钾量无关(公式 ３)．图 ３b为

HFETR辐照孔道内,不同年龄的样品经过不同的

辐照时间所获得的４０Ar∗/３９ArK 值,可以作为照射

不同年龄样品而选择不同辐照时间的参考依据．由
图３b 可 知,当 要 求 辐 照 过 的 样 品 １＜４０ Ar∗/
３９ArK＜３００时,对于相对年轻的样品,较短的辐照时

间即可获得理想的４０Ar∗/３９Ar值;而对于年龄较老

的样品,则需要更长的照射时间来产生更多的３９Ar
以满 足 要 求．图 中 红 线 展 示 了 接 近 地 球 年 龄

(４６００Ma)的 样 品 不 同 的 照 射 时 间 与 相 应 的
４０Ar∗/３９ArK 值,这种异常老的样品需要长达１６０h
的照射才能获得满足测试精度要求的４０Ar∗/３９ArK

值,如此长时间的照射不仅对反应堆辐照样品时间

上的灵活性提出了更高的要求,而且可能会导致辐

照样品在反应堆内长时间受热而引起样品损坏,因
此对于年龄异常老的样品,具有更高有效中子通量

的反应堆无疑更具优势．
３９ArK＝J×３９K, (１)

４０Ar∗ ＝４０K×
λe＋λe′

λ ×(eλt－１), (２)

４０Ar∗

３９ArK
＝

４０K
３９K×

λe＋λe′

λ ×
eλt－１

J
, (３)

其中,J为辐照常数,由辐照孔道中子通量、中子能

谱及辐照时间决定;λ为４０K的总衰变常数;λe＋λe′

为４０K衰变为４０Ar分支的衰变常数;t为样品年龄．
综上所述,样品在照射之前,需要获悉样品的大

致年龄,合理调整样品的辐照时间,进而获得辐照样

品合适的４０Ar∗/３９ArK 值．此外,虽然辐照样品的
４０Ar∗/３９ArK 值与样品的含钾量无关,然而样品的

含钾量有助于确定辐照样品的质量．通过已经确定

好的辐照时间,按照反应堆辐照孔道３９ArK 的产率,
进而计算出合适的３９ArK 量,以保证４０Ar和３９ArK 在

质谱内有合适的信号强度和高的信噪比,提高 Ar
同位素的测试精度,对于提高样品的４０ArＧ３９Ar定年

精度同样非常重要．
３．２　 辐照孔道中子通量分布

反应堆内中子通量分布是不均匀的,这种不均匀

性使得监测物质和待测样品接收的中子通量存在显

著的差别,辐照孔道的中子通量变化在轴向上和径向

上均存在差异,必须采用合适的方法确定辐照孔道的

中子通量分布特征,进而准确获得待测样品接收的中

子通量,保证４０ArＧ３９Ar定年结果的准确性．
３．２．１中子通量轴向分布特征　在轴向上,不同的反

应堆中子通量梯度有较大的不同,美国 USGS的

Triga脉冲堆中心孔道稳定活性区的中子通量变化

梯度约３．５％/cm,而位于澳大利亚的 HIFAR 的

X３３孔道的稳定活性区的中子通量变化梯度更是高

达８％/cm(Turner,１９７１),国内４９Ｇ２反应堆 B４孔

道的中子通量变化梯度约１０％/cm．通常采用已知

年龄的标准物质作为监测物质放置在样品管的不同

位置,通过已知年龄反算不同位置的中子通量,进而
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获得辐照孔道内的中子通量分布曲线．不同位置监

图４　不同径向位置的轴向方向中子通量梯度变化曲线

Fig．４ Curvesabouttheneutronfluxgradientalongwiththe
axialdirectionatdifferentradialpositions

测物质获得中子通量变化曲线的拟合程度对于准确

确定待测样品中子通量非常重要,中子通量分布曲

线的拟合程度与监测物质的均匀性、监测物质在辐

照孔道位置测定的准确性等均有很大的关系(ScailＧ
let,２０００)．本实验采用形状规则的铝柱压紧标准物

质的方法,可以准确测定监测物质的位置,从而减小

甚至消除由监测物质位置测试的不准确而带来的中

子通量曲线拟合偏差．通过分别对 M１~M６六个石

英管内不同轴向位置的监测物质黑云母ZBHＧ２５全

熔测试后,得出如图４所示的轴向高度３０mm 内的

中子通量分布曲线．图４显示,不同径向位置的每个

石英管内的轴向中子通量分布均呈二次线性关系分

布,且每个石英管中子通量分布曲线变化趋势基本

一致．石英管内中子通量变化梯度约３．３％/cm,但
中子通量变化梯度在０~１０mm 段比１０~３０mm
段明显偏高,在０~１０mm 段,中子通量梯度约为

４％/cm,而在１０~３０mm 段仅为２％/cm;说明样品

辐照罐并未完全放置于中子活性区轴向最稳定的位

置,将样品辐照罐向上平移１０mm,可能是最佳的

样品辐照区．相比于国内外已用于４０ArＧ３９Ar定年样

品辐照的反应堆,HFETR的轴向中子通量变化梯

度相对较小,且拟合程度较好,这对于准确确定待测

样品接收的中子通量,进而提高４０ArＧ３９Ar定年结果

的准确性非常重要．
３．２．２　中子通量径向分布特征　反应堆辐照孔道

的中子通量在径向上的分布与辐照孔道在堆芯内的

位置、堆芯的布置方案等因素有关．图５展示了辐照

样品罐内不同径向位置石英管内、高度在１mm 位

置的径向平面的中子通量分布特征,可见样品辐照
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图５　中子通量径向平面分布

Fig．５ Thepositionoftheirradiatedsampleinthequartztube

孔道中子通量径向存在显著的差异,位于同一径向

平面同一侧的 M１、M５、M６和C４的中子通量较高,
而对侧的 M２、M３、M４和C２位置的中子通量较低,
径向平面中子通量的最大差异达７％．这种差异有可

能是燃料元件孔道的分布不均匀造成的,亦有可能

是辐照孔道位于燃料元件孔道的一侧,形成“阴阳

面”而致．如果辐照孔道周围均匀分布燃料元件孔

道,可以在一定程度上降低甚至避免单侧辐照而引

起的径向通量不均一性,而目前多数实验室采用使

样品在辐照孔道内匀速旋转的方法减小这种中子通

量径向的差异．然而,Rutteetal．(２０１５)通过对德国

FRGＧ１反应堆和捷克 LVRＧ１５反应堆研究发现,即
使样品在孔道内均匀旋转,其径向中子通量依然分

别存在最高达１．８％/cm 和２．２％/cm 的变化,旋转

过程中辐照样品罐的不稳定可能是造成此变化的原

因．总之,影响径向中子通量分布的因素复杂,缺乏

类似于轴向中子通量的分布规律,目前并没有合适

的方法对其进行校正．只能在每个位置均添加监测

物质,并且尽量减小样品的直径,降低由中子通量的

径向变化而带来的误差．
３．３　辐照过程的副反应校正

反应堆内中子能量从小于１ev到高达１７Mev
不等,如此宽的中子能谱使得样品在照射过程中,除
了目标核反应３９K(n,p)３９Ar外,同时会引起其他核

反应的发生．对于地球岩石圈样品,影响４０ArＧ３９Ar
定年结果的副反应主要有４０K(n,p)４０Ar、４０Ca(n,

nα)３６Ar、４２Ca(n,α)３９Ar这三种,若未能采用合理

的方法进行校正,将会严重干扰４０ArＧ３９Ar定年的结

果 (Mitchell,１９６８;Brereton,１９７０;Vermeesch,

２０１５)．副 反 应 ４０K(n,p)４０Ar的 核 反 应 能 垒 为

２３７
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＋２．３０Mev,此过程是一个放热过程,能量较低的热

图６　辐照孔道不同位置校正因子变化

Fig．６ Theinterferencefactorchangesatdifferentpositionoftheirradiationchannel

中子即可诱发,因此反应堆内热中子通量越高,则此

反应带来的４０Ar干扰就越大．如果此反应产生的
４０Ar不进行准确扣除,则会影响样品放射成因４０Ar∗

的准确测定．通常采用对热中子具有较大吸收截面

的Cd皮对热中子进行吸收以降低此反应的干扰,
同时 通 过 照 射 纯 净 的 钾 盐,准 确 获 得 校 正 因 子

(４０Ar/３９Ar)K．目前,国内外学者们在多个实验室对

不同的反应堆内校正因子(４０Ar/３９Ar)K 进行了研

究,发现其在辐照孔道内并不一致,且离散型较大．
本 实 验 通 过 在 不 同 位 置 放 置 纯 净 钾 盐 以 探 索

HFETR辐照孔道内(４０Ar/３９Ar)K 分布;同时,在

Cd 皮 内 外 侧 均 放 置 纯 净 钾 盐,探 索 Cd 皮 对

(４０Ar/３９Ar)K 的影响．实验表明,HFETR辐照孔道

内的校正因子(４０Ar/３９Ar)K 在不同位置同样存在差

异:在 Cd 皮 外 侧,石 英 管 顶 部 和 底 部 的 (４０Ar/
３９Ar)K 的值分别为(２．０２±０．１６)×１０－２和(１．８８±
０．０７)×１０－２,底 部 和 顶 部 所 有 ８ 个 钾 盐 获 得 的

(４０Ar/３９Ar)K 值为(１．９５±０．１４)×１０－２;在Cd皮内

侧,石英管顶部和底部的(４０Ar/３９Ar)K 的值分别为

(１．９９±０．１６)×１０－２ 和(０．９２±０．０７)×１０－２ (图
６c１),底 部 和 顶 部 所 有 ８ 个 钾 盐 获 得 的 (４０Ar/
３９Ar)K值为(１．４６±０．５８)×１０－２．以上结果表明,石
英管顶部(４０Ar/３９Ar)K 值均高于其在石英管底部的

值,说明校正因子(４０Ar/３９Ar)K 在辐照孔道内不同

位置并不一致,这种现象可能是由辐照孔道轴向水

平的中子能谱的差异造成的．HFETR 辐照孔道内

的(４０Ar/３９Ar)K 校正因子的不一致性,要求在辐照

样品的过程中对不同位置放置的钾盐进行监测,以
保证４０ArＧ３９Ar定年结果的准确性．此外,Cd皮的屏

蔽作用在石英管底部更为显著,经过 Cd皮的屏蔽,
(４０Ar/３９Ar)K 校正因子大幅降低(图６a１),(４０Ar/
３９Ar)K值的降幅高达６８％;而在石英管顶部 Cd皮

的作 用 并 不 显 著 (图 ６b１),Cd 皮 屏 蔽 后 (４０Ar/
３９Ar)K值的降幅仅为１％．Cd皮在不同的位置对于

热中子的吸收效果的差异,可以用中子能谱的不一

致性来解释:由于 Cd皮对热中子具有较大的吸收

截面,因此,热中子通量较高的位置 Cd的屏蔽作用

可能会更明显;反之,对于快中子通量比较高、中子

能谱较硬的位置,Cd皮的屏蔽作用相对变弱．事实
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上,Cd对热中子的强吸收而引起的自发热作用可能

会损坏样品,尤其是对于极细粒矿物,甚至会导致样

品中 Ar气的释放而获得错误的４０ArＧ３９Ar年龄;而
且,Cd照射后产生的衰变子体也是导致辐照后样品

罐剂量长时间偏高的主要原因．因此,在保证不破坏

矿物晶格的前提下,如果 Cd皮的屏蔽作用不明显,
对样品直接进行辐照是一种更好的方案．

副 反 应 ４０Ca(n,nα)３６Ar的 核 反 应 能 垒 为

－７．０４Mev,此反应为吸热过程,具有较高能量的中

子才可以使反应发生．一般来说,辐照孔道内中子能

量高于此能垒的中子通量占总中子通量的比例较低

(＜１％)．然而,此副反应的干扰作用却较为严重,由
于样品中的大气３６Ar量用来准确扣除样品中大气
４０Ar,而样品中的大气氩含量通常较低;因此,即使

反应４０Ca(n,nα)３６Ar的衰变截面较低,依然可能对

样品中的大气４０Ar扣除造成显著的影响,进而影

响４０ArＧ３９Ar定年结果的准确性．尤其对于年轻且

K/Ca比较低的样品,此副反应的干扰更加严重,需
要准确确定(３６Ar/３７Ar)Ca校正因子．由于３７Ar仅可

以由４０Ca经过中子照射衰变而成,因此,通过辐照

纯的CaF２ 获得校正因子(３６Ar/３７Ar)Ca可实现对样

品中副反应４０Ca(n,nα)３６Ar干扰的校正．实验表

明,石英管底部的８个不同位置的 CaF２ 样品获得

(３６Ar/３７Ar)Ca为(３．４７±０．１７)×１０－４,与之对应的石

英管顶部的(３６Ar/３７Ar)Ca为(３．５６±０．１０)×１０－４,二
者在误差范围内基本一致(图６c２)．１６个CaF２ 样品

获得(３６Ar/３７Ar)Ca为(３．５２±０．１１)×１０－４,表明

(３６Ar/３７Ar)Ca校正因子在辐照孔道内不同位置基本

一致,国际上多个实验室对用于样品辐照的反应堆

产生的(３６Ar/３７Ar)Ca干扰校正因子进行研究,也均

证实了辐照孔道内校正因子(３６Ar/３７Ar)Ca的稳定

性．Cd皮的屏蔽作用对于此副反应没有任何影响

(图６a２、６b２),这是由于 Cd皮对于中子能量高达７
Mev的中子吸收截面几乎为零．

４２Ca(n,α)３９Ar副反应能垒为０．３４ Mev,与副

反应４０Ca(n,nα)３６Ar的校正方式相似,通过辐照纯

的CaF２ 获得干扰校正因子(３９Ar/３７Ar)Ca,进而对

待测样品中由４２Ca(n,α)３９Ar副反应产生的３９Ar进

行扣除．对于大部分样品,由副反应带来的干扰可以

忽略不计,然而对于年龄异常老或者 K/Ca较低的

样品,此副反应会对样品的定年结果造成显著的影

响．虽 然 国 内 外 多 数 实 验 结 果 显 示 了 校 正 因 子

(３９Ar/３７Ar)Ca在辐照孔道内部不同位置的一致性,
然而,本 实 验 样 品 所 在 的 辐 照 孔 道 内 的 (３９Ar/

３７Ar)Ca在轴向不同位置却存在有规律的差异．在石

英管顶部,不同径向位置的８个 CaF２ 样品获得的

(３９Ar/３７Ar)Ca值为(１．０５±０．１２)×１０－３,而石英管底

部不同径向位置的８个 CaF２ 样品获得的(３９Ar/
３７Ar)Ca值为(１．５４±０．３８)×１０－３．无论在径向的任何

位置,校正因子(３９Ar/３７Ar)Ca在石英管底部的值均

比 相 应 的 石 英 管 顶 部 的 高,且 石 英 管 顶 部 的

(３９Ar/３７Ar)Ca值相对更加稳定(图６c３),这种差异可

能也与辐照孔道中子能谱有关．因此,辐照样品过程

中,有必要对不同位置的(３９Ar/３７Ar)Ca值进行监测,
尤其对于含钾量低或者异常老的样品更为重要．同
(３６Ar/３７Ar)Ca一样,本实验中笔者并未发现 Cd皮

对此干扰校正因子有明显的影响(图６a３、６b３)．
３．４　标准物质年龄测定

实验采用国内外４０ArＧ３９Ar实验室普遍使用的

FCs透长石作为中子通量监测物质,对国内标准物

质黑云母ZBHＧ２５和角闪石 BSPＧ１的４０ArＧ３９Ar年

龄进行测试,以验证 HFETR辐照４０ArＧ３９Ar样品的

适用性．分别对两种标准物质阶段加热释气,获得其

年龄谱图．实验结果表明,黑云母标准物质ZBHＧ２５
年龄谱图平坦(图７a),坪年龄为１３２．６±０．５Ma,其
与前人报道的年龄值在误差范围内基本吻合,坪年

龄的 MSWD 仅为 ０．０７,证明 HFETR 可以满足
４０ArＧ３９Ar定年样品辐照的要求．角闪石BSPＧ１标准

物质的年龄数据并不理想(表２),且并未获得很好

的年龄坪谱图(图７b),坪年龄的 MSWD值异常高,
坪年龄值１９６３．８±３７．５Ma与前人所报道的年龄值

２０５４±２Ma也有一定的差异,造成这种结果可能有

以下２个方面的原因:(１)BSPＧ１角闪石较低的含钾

量和较老的年龄,要求其必须经过较长时间或者较

高中子通量的照射而产生充足的３９Ar,以获得合适

的４０Ar/３９Ar值,本次的照射时间对于 BSPＧ１角闪

石明显不足,４０Ar/３９Ar值高达４５０,这对于准确测

定４０Ar/３９Ar值带来了较大的困难;(２)BSPＧ１角闪

石 K/Ca质量比约为０．０９,较低的 K/Ca比可能会

造成由副反应４２Ca(n,α)３９Ar产生的３９Ar占总３９Ar
相当大的比例,而对此副反应进行校正的校正因子

(３９Ar/３７Ar)Ca值的不稳定性会对此类样品的定年结

果产生较大的影响．
综上 所 述,HFETR 的 辐 照 条 件 可 以 满 足

４０ArＧ３９Ar定年样品的照射要求,虽然对于BSPＧ１角

闪石定年并没有获得理想的结果,然而通过合理延

长辐照时间或采用更高中子通量的辐照孔道,并谨

慎测定辐照孔道的干扰校正因子,对于这些年龄异

４３７
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图７　ZBHＧ２５黑云母和BSPＧ１角闪石坪年龄谱图

Fig．７ PlateauageofbiotiteZBHＧ２５andhornblendeBSPＧ１

表２　BSPＧ１角闪石４０ArＧ３９Ar年龄测试数据

Table２ The４０ArＧ３９ArdatingdataofhornblendeBSPＧ１

温度(℃)
４０Ar
３９Ar( ) m

３６Ar
３９Ar( ) m

３７Ar
３９Ar( ) m

３９ArK×１０－１４( ) mol

４０Ar∗

３９Ar
３９ArK(％) K

Ca±１σ 视年龄(Ma,１σ)

９００ ５７７．１２６ ０．１５２ ０．４８４ ０．０８５ ５３２．３７０ ０．４３ ０．２０±０．０３ ２１７６．８３±１０．４８

１０００ １７９５．３８７ ０．０７０ ０．３７４ ０．０８３ １７７５．４２３ ０．４５ ０．２２±０．０４ ３９３６．５２±１０．５８

１１００ ６１３．５７１ ０．０６３ １．１２１ ０．１５２ ５９５．４９５ ０．８１ ０．０８±０．０１ ２３２１．５１±７．０５

１２００ ４７４．０７８ ０．００９ ０．９５４ ６．３６０ ４７１．９５５ ３４．６９ ０．１０±０．０１ ２０２６．６９±６．１５

１３００ ４５３．６８１ ０．００４ ０．９６１ １．０５０ ４５２．８９９ ５７．６８ ０．０９±０．０１ １９７６．６５±６．０５

１４００ ４２７．１６６ ０．１０５ ０．９３７ ０．１０９ ４２４．４７９ ５．９５ ０．０９±０．０１ １８９９．３６±５．９４

　　　注:表中下标 m 表示测试值,下标 mol表示摩尔值．样品质量为０．０２g,辐照参数J＝０．００４３３±０．００００２．

常老且 K/Ca比较低的样品,可能会获得更加准确

的４０ArＧ３９Ar年龄结果．

４　结论

(１)辐照孔道内中子通量大小满足４０ArＧ３９Ar定

年样品辐照的要求,辐照样品孔道内３９ArK 产率为

(８．５±０．６)×１０－１３ mol/h􀅰％ K２O,可以为不同年

龄、不同含钾量样品的辐照时间提供参考依据．
(２)辐照孔道内的轴向中子通量分布特征呈二次

线性分布,且拟合程度较好,轴向中子通量变化梯度

约为３．３％/cm;径向的中子通量存在一定的差异,需
要在每一个径向位置都放置标准物质进行监测．

(３)辐照孔道干扰校正因子(３６Ar/３７Ar)Ca的值

为(３．５２±０．１１)×１０－４,在样品辐照罐内不同位置

基本 一 致,而 校 正 因 子 (３９ Ar/３７ Ar)Ca 和 (４０ Ar/
３９Ar)K 在轴向位置均 存 在 差 异．Cd 皮 对 于 降 低

(４０Ar/３９Ar)K 校正因子在不同的轴向位置效果不

同,在辐照罐底部屏蔽作用显著,屏蔽后 (４０Ar/

３９Ar)K 值的降幅高达６８％;而在辐照罐顶部其影响

较弱,屏蔽后(４０Ar/３９Ar)K 值的降幅仅为１％,可以

考虑在特定的轴向位置放置样品辐照罐而避免 Cd
皮的使用,进而防止Cd皮的自发热作用损坏样品．

(４)以FCs透长石为中子通量监测物质,对标

准物质ZBHＧ２５黑云母和BSPＧ１角闪石进行了年龄

测定,ZBHＧ２５黑云母获得了理想的坪年龄,证明此

反应堆满足４０ArＧ３９Ar定年样品辐照的要求．
(５)BSPＧ１角闪石的坪年龄准确度和精确度较

差,与样品本身异常老的年龄和较低的 K/Ca比有

关．对于此类样品,不仅需要准确的确定干扰校正因

子,而且需要延长辐照时间或者选择更高中子通量

的辐照孔道,才有可能获得更加准确的４０ArＧ３９Ar
定年结果．
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