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摘要　　地下水年代测定对于了解地下水循环具有十分重要的意义。放射性氪同位素 ８５Ｋｒ（半衰期 １０８ａ）、８１Ｋｒ

（半衰期 ０２３Ｍａ）具有十分理想的地球物理化学特性，十分适于对溶解了大气的水或冰样品进行绝对年代测定。

由于样品中的放射性氪原子量极少，利用 ８１Ｋｒ含量进行地下水测年时需要数吨水样品才能完成（Ｅａｒｔｈａｎｄ

ＰｌａｎｅｔａｒｙＳｃｉｅｎｃｅＬｅｔｔｅｒｓ，２０００１８２：１０３～１１３；ＧｅｏｐｈｙｓｉｃａｌＲｅｓｅａｒｃｈＬｅｔｔｅｒｓ，２００４，３１：Ｌ０５５０３）。本文主要介绍我们在

中国科学技术大学建立的激光冷却氪原子测量装置，该系统已经成功地对氪原子进行了激光冷却和囚禁，实现了

单个放射性氪原子 ８１Ｋｒ和 ８５Ｋｒ的计数测量。氪原子的冷却捕获速率被大幅提高，预计测年应用中所需样品量可减

小一个量级以上，这将使得我们可以开展新的地下水年代测定应用。
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１　引言

地质样品的年代测定中，对合适的放射性同位

素丰度进行检测是最为简单直接的方法之一。在水

循环研究中，地下水年龄是基本的参考数据，对于推

断地下水循环的流向、速度等重要参数以及从而确

定对地下水的利用规划具有至关重要的意义。目前

比较常见的可对地下水进行测年的放射性同位素方

法有氚（
３Ｈ）法和 １４Ｃ法等。由于惰性气体元素特殊

的化学稳定性，具有放射性的惰性元素十分适合进

行相应的示踪监测或年代测定。地球上的惰性气体

元素除少量溶解在海洋中之外，主要分布在大气中，

空气或者溶解了空气的水样品一旦和自由大气隔离

后（例如进入地下或冷冻成冰），样品不会受到周围

地质环境的污染，这是放射性惰性元素测年方法的

一个重要优点。具有这种应用潜力的放射性惰性元

素包括
３９Ａｒ（半衰期２３９年）、８５Ｋｒ（半衰期１０７６年）

和
８１Ｋｒ（半衰期 ２２９万年）。这里将主要介绍和讨

论放射性氪元素测年实验方法和其在地下水年代学

中的应用。

目前地球环境中（主要是大气中）的
８５Ｋｒ主要来

自于核裂变副产物，从核反应堆或者在核试爆中被释

放到大气中，其浓度自从 ２０世纪 ５０年代至 ７０年代
末上升了约一百万倍，并被持续监测

［１，２］
。由于核活

动主要集中在北半球，
８５Ｋｒ在大气中的分布实际上具

有一定的纬度依赖关系。南半球大气中的
８５Ｋｒ浓度

大约要比北半球低约２０％［３］
。大气中的

８５Ｋｒ浓度随
时间的变化以及其纬度依赖关系可以由一些全球大

气输运模型来很好的计算得到
［４］
。因此，

８５Ｋｒ作为示
踪剂，可被用来研究大气和海洋的流动以及浅层地下

水的年代测定
［５］
。相对而言，

８１Ｋｒ则是主要在大气层
中由宇宙射线产生，其同位素丰度十分稳定，约为

（５２±０４）×１０－１３［６］。因此，８１Ｋｒ十分适合于用来对
５～１００万年的地下水或者冰芯样品进行年代测定。
值得一提的是，在这个时间尺度上，

８１Ｋｒ是迄今已知
的最理想的可以进行地下水定年的放射性元素，另一

个半衰期相当的元素
３６Ｃｌ（半衰期 ３０１万年），由于

Ｃｌ元素本身的化学活性，使得极易受样品周围环境的
干扰而导致实际上很难利用。

然而，由于同位素丰度很低，氪气在大气中的含

量也仅为１ｐｐｍ水平，相当于每升现代水中仅含数
百个

８１Ｋｒ原子，使得对放射性氪同位素的测量具有
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一定的技术困难。对于半衰期为１０７６年的 ８５Ｋｒ元
素，对其放 射 线 进 行 计 数 测 量 方 法 Ｌｏｗ Ｌｅｖｅｌ
Ｃｏｕｎｔｉｎｇ（简称 ＬＬＣ）是最为直接的测量手段。但是
测量时需要考虑宇宙射线背景的影响，一般需要在

屏蔽较好的地下进行。Ｓｍｅｔｈｉｅ等［５］
即用 ＬＬＣ测定

８５Ｋｒ方法对加拿大 Ｂｏｒｄｅｎ地下湖区的地下水流动进
行了研究。对于半衰期达 ２３万年的 ８１Ｋｒ元素，ＬＬＣ
方法由于效率太低（１天时间内平均每 １０８个 ８１Ｋｒ
中才有１个会发生衰变），该方法已经变得不现实。
加速器质谱方法（Ａｃｃｅｌｏｒａｔｏｒｍａｓｓｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ，简称
ＡＭＳ）是另一个可能的选择。Ｃｏｌｌｏｎ等［６］

利用 ＡＭＳ
方法对澳大利亚 ＧｒｅａｔＡｒｔｅｓｉａｎＢａｓｉｎ盆地地区几个
不同地点的地下水中的

８１Ｋｒ相对含量（８１Ｋｒ／Ｋｒ）进
行了测量。其结果表明该工作区几处的地下水年代

分别为 ２０～４０万年之间。该实验中每个地点的采
水量达到１６吨之多，测量精度（主要限制于计数统
计误差）也仅达到 ５万年左右。这主要是由于该方
法对

８１Ｋｒ测量效率不高，其实验中仅为２×１０－５（即样
品中每５万个 ８１Ｋｒ原子才有１个被检测到）。

图 １　亚稳态氪原子冷却囚禁系统结构图

Ｆｉｇ１　Ｃｏｎｆｉｇｕｒａｔｉｏｎｏｆｔｈｅａｔｏｍｔｒａｐｆｏｒｍｅｔａｓｔａｂｌｅｋｒｙｐｔｏｎ

美 国 阿 贡 国 家 实 验 室 （Ａｒｇｏｎｎｅ Ｎａｔｉｏｎａｌ
Ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ，简称 ＡＮＬ）卢征天等发展了冷原子痕量
检测方法（ＡｔｏｍＴｒａｐＴｒａｃｅＡｎａｌｙｓｉｓ，简称 ＡＴＴＡ），
利用高稳定的激光，把特定的同位素原子选择性地

囚禁在磁光阱中，实现对同位素原子的计数
［７］
。利

用 ＡＴＴＡ方法，Ｄｕ等［８］
和 Ｓｔｕｒｃｈｉｏ等［９］

通过测量撒

哈拉地区６个不同地点的地下水中 ８１Ｋｒ含量，推测
出其年代分别为２０万到１００万年之间，进而可以估
计该地区的地下水流动的方向和速度等。ＡＮＬ的
ＡＴＴＡ装置对 ８１Ｋｒ的检测效率达到约１×１０－４，使得
测量中需要的氪气样品量减少到约３０μＬ（标准条件
下）水平，即相当于约 １吨地下水中溶解的氪气总
量。所以，能否进一步提高检测效率，以减小所需样

品量，是能否进一步拓展该方法的应用范围的关键。

基于此目的，在中国科学技术大学建立了新一代的

ＡＴＴＡＵＳＴＣ系统装置。

２　实验方法简介

惰性元素原子的第一激发态能量很高（对氪原

子为约１０ｅＶ），由于相应的真空紫外激光的缺乏，和
铷、铯等碱金属原子的激光冷却不同，我们实际上无

法对基态的惰性元素原子直接进行激光冷却，必须

首先把氪原子首先从基态（
１Ｓ０）制备到亚稳态能

级
２Ｐ３／２５ｓ［３／２］２（自然寿命约为 ４０ｓ），再通过该能

级和
２Ｐ３／２５ｐ［５／２］３ 能 级 间 的 跃 迁 （真 空 波 长

８１１５１ｎｍ）对原子进行冷却和囚禁。
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图 １是我们的
实验装置示意图。低压氪气（０１Ｐａ）从气源腔通过
一段直径 １ｃｍ的石英管，被射频放电电离，产生亚
稳态氪原子进入横向冷却腔，被横向的 ８１１ｎｍ共振
激光束压缩，以减小原子束的发散角，提高原子束的

流量。原子束再通过塞曼减速管，被激光不断减速

后进入磁光阱（ＭＯＴ），在这里被六束略微红失谐的
８１１ｎｍ激光冷却、并囚禁在磁光阱中，其发射的共振
荧光被探测器检测到，通过精确调谐激光频率，使得

只有特定的同位素原子能够被激光冷却和囚禁。

对于稳定的氪同位素原子，由于其同位素丰度

大，所以当激光频率与其跃迁频率共振时，实际上

可以同时捕获大量的原子，数量可达 １０９水平，其荧
光信号很强，易于检测。然而对于放射性的氪同位

素
８５Ｋｒ和 ８１Ｋｒ，其丰度分别只有１×１０－１１和６×１０－１３，

因此基本不可能同时捕获多个原子，磁光阱中一般

同时只能出现一个原子，其荧光信号也十分微弱。

实验中通过成像系统，使得单原子的荧光信号被有

效收集到高灵敏的单光子探测器，而背景散射光信

号则被尽可能地滤除，从而提高单原子信号的信噪

比，实现单原子测量。
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图 ２即为当激光频率被调谐
至

８１Ｋｒ同位素原子的共振频率附近时，观测到的被
磁光阱捕获的单个

８１Ｋｒ原子荧光信号。
由样品中放射性 Ｋｒ原子含量，可由下列公式

（１）确定样品的年代：
ｔＫｒ＝１／λＫｒｌｎ（Ｒａｉｒ／Ｒ） （１）

　　公式 （１）中Ｒ和 Ｒａｉｒ分别为样品和现代大气中
的放射性 Ｋｒ同位素原子比率，λＫｒ为原子的衰变速

率，对于
８５Ｋｒ和 ８１Ｋｒ，分别有 λＫｒ８５＝００６４４２／ｙｒ、

λＫｒ８１＝（３０３±０１４）×１０
－６／ｙｒ。在 ＡＴＴＡ定年实验

中，可以通过分别对实验样品和标准现代样品中的

５２２
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图 ２　被磁光阱捕获的单个 ８１Ｋｒ原子荧光信号

Ｆｉｇ２　Ｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅｓｉｇｎａｌｏｆｓｉｎｇｌｅ８１ＫｒａｔｏｍｔｒａｐｐｅｄｉｎｔｈｅＭＯＴ

放射性氪原子进行计数测量，获得 Ｒａｉｒ／Ｒ结果，从而
通过公式（１）确定样品年代。

实际应用中只有积累到足够的原子计数时才能

消除统计误差，获得样品的年代。在 ＡＴＴＡ系统中，
可以使用很少的氪气样品，在真空系统中循环使用，

从而提高原子计数的效率。然而由于存在不可避免

的真空泄漏、腔体吸附放气效应，系统内由此带入的

杂质气体量不断随时间累积，造成干扰。为不影响测

量准确度，测量时间一般不宜超过 １０小时。在有限
的时间内，为积累足够的原子计数，则要求有足够高

的原子捕获速率（ＬｏａｄｉｎｇＲａｔｅ）。例如，为使 ８１Ｋｒ计
数的统计误差减小到１０％水平，则在１０小时有效测
量时间内，必须获得 １００以上的单原子计数，如此相
当于要求

８１Ｋｒ计数率高于３×１０－３／ｓ，由于８１Ｋｒ同位素
丰度仅为６×１０－１３，相当于对于丰度为 １１５％的稳定
同位素

８３Ｋｒ，相应的捕获速率必须达到１０９／ｓ水平。
为测定 ＡＴＴＡ系统的原子捕获速率，我们采用

了以下方法：利用控制声光调制器驱动信号，在ｔ＝０
时迅速切断用来减速原子的激光，由于冷原子寿命

有限和碰撞损失，原子将逐渐逃出磁光阱。此前磁

光阱冷原子团在原子捕获和碰撞损失达到平衡时，

应满足条件：

ｄＮ
ｄｔ
＝Ｌ－Ｎ

τ
－βＮ２＝０ （２）

　　公式（２）中 Ｌ是冷原子捕获速率，τ为冷原子
寿命，β为碰撞损失速率。切断减速激光后，冷原子
数目减小过程中将满足方程：

Ｎ＝
Ｎ０

ｅｔ／τ（１＋βＮ０τ）－βＮ０τ
（３）

　　公式（３）中 Ｎ０是稳定时（ｔ＝０）时磁光阱中的
冷原子数。由单个原子在激光光场中的荧光功率、

探测器的收集和转换效率等条件，可以推算得到磁

光阱中的原子数随时间的变化，并据此拟合得到参

数 τ和 β，并可以得到磁光阱的原子捕获速率为：

Ｌ＝
Ｎ０
τ
＋βＮ２０ （４）
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图３即示例了实验测得的８３Ｋｒ原子荧光信号以
及数值拟合的结果，其中冷原子数 Ｎ０＝３６×１０

８
，原

子寿命 τ＝００７２ｓ，碰撞淬灭系数 β＝１８×１０－１１／ｓ，
原子捕获速率达５０×１０９／ｓ，即相当于文献［８，９］

中的

５倍。对于放射性的痕量 ８５Ｋｒ和 ８１Ｋｒ同位素，目前
实验装置的检测效率也有了１０倍的提高，并且还正
在进一步改进中。

图 ３　切断激光后囚禁原子数的衰减曲线

Ｆｉｇ３　Ｄｅｃａｙｃｕｒｖｅｏｆｔｈｅｔｒａｐｐｅｄａｔｏｍｓｗｈｅｎｔｈｅｌａｓｅｒｉｓｃｕｔｏｆｆ

图 ４　从水样品中提取溶解空气装置示意图

Ｆｉｇ４　Ｓｋｅｔｃｈｏｆｔｈｅｓｅｔｕｐｔｏｅｘｔｒａｃｔａｉｒｆｒｏｍａｗａｔｅｒｓａｍｐｌｅ

根据目前 ＡＴＴＡ装置的对于氪原子捕获效率的
估算，预计系统的检测效率将达到约１×１０－３，进行 ８１Ｋｒ
测年所需要的水样品量将减少到 １００Ｌ左右。由于
８５Ｋｒ丰度较高，８５Ｋｒ测年所需样品量还可减小１个量
级左右。实际的野外采样中，将需要能够在实地将样

６２２
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品水中溶解的空气提出，并密封保存。然后在实验室

中再把空气样品中的氪气分离，送入 ＡＴＴＡ系统进行
氪同位素原子计数测量。该野外提气装置如

书书书

图 ４所
示，样品水被抽入一个小型的喷淋塔中，经过微喷头

被雾化后，实现溶解空气和水的分离，空气经过多级

干燥后，被压缩到预抽真空的罐体中保存，残留水则

被排出。整个系统需要真空处理，以防止大气对样品

的污染。此部分野外设备我们目前正在加工。根据

文献中的报道，每 １００Ｌ水中最多可提取溶解的空气
约８Ｌ（ｓｔｐ），利用低温分馏和色谱分离技术［１０］

，可在

实验室从其中分离出氪气供给 ＡＴＴＡ分析。

３　总结与应用前景
笔者所在的中国科学技术大学建立的激光冷却

囚禁放射性氪同位素测定装置（ＡＴＴＡＵＳＴＣ），已经
成功地实现了单个

８１Ｋｒ和 ８５Ｋｒ原子计数测量，并获
得了足够高的原子捕获速率，达到了实际测年应用

的需要。该系统将可以用来对溶解了的空气地下水

样品进行年代测定。其中
８５Ｋｒ测年所适用的样品年

代为 ２～５０年，可作为其他方法（如氚法）的对比和
补充。

８１Ｋｒ方法则特别适合用于对 ５～１００万年左右
的地下水等样品的年代测定。对于本文所介绍的测

量装置，
８１Ｋｒ测年所需要的地下水样品量大约为

１００Ｌ，由于 ８５Ｋｒ浓度较高，８５Ｋｒ测年所需地下水样
品量将只要５Ｌ左右。该方法仍有通过进一步提高
冷原子捕获效率的潜力，从而进一步减小测量所需

要的样品量。如果所需水样品量减小到 １０Ｌ左右，

则还可将适合用来对冰芯样品进行年代测定，这对

于地球古气候和古代大气研究将具有十分重要的意

义，如此可以预见该方法将获得更为广泛的应用。
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