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摘要 激光剥蚀多接收电感耦合等离子体质谱(LA-MC-ICP-MS)可以直接测定地质样品中微米尺度上同位素组

成的微小变化. 但是分析复杂矿物的同位素组成时, 来自样品自身的质谱干扰和分析过程中的同位素质量分馏需

要被精准校正. 对于LA-MC-ICP-MS实验室, 缺乏数据处理和可视化的专业软件成为了一个新的挑战. 仪器的快

速发展与微区分析技术的创新更需要专业数据处理软件完成复杂的校正流程并提升分析效率, 例如微区原位等

时线定年技术和线性回归校正技术. 针对LA-MC-ICP-MS同位素数据处理需求, 本文自主研发了免费软件Plume.
该软件集成了基线校正、信号选择与积分、质谱干扰校正、同位素分馏校正、不确定度传递、δ值计算及实时

数据处理等功能. 支持LA-(MC)-ICP-MS/MS最新等时线定年, 涵盖同位素/元素比值校正、等时线绘图及多模型

年龄计算. 特别开发的线性回归计算单元, 可专业处理低信噪比或高空间分辨率分析数据. 这些创新功能拓展了

LA-MC-ICP-MS技术的应用范围, 并通过批量处理显著提升工作效率.
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1 引言

激光剥蚀多接收电感耦合等离子体质谱(LA-MC-
ICP-MS)作为一种先进的微区同位素分析技术(Russo
等, 2013; Zhang和Hu, 2020; Craig等, 2021), 已经被成

功应用于超过20种元素的同位素比值测定. 得益于最

新的飞秒激光技术的热效应抑制与均匀气溶胶颗粒产

物, 高精度的微区金属稳定同位素分析技术已经被广

泛建立, 包括铁、铜、钙、锌、钛、锆、钡、锡等

(Lazarov和Horn, 2015; Oeser等, 2015; Huang等, 2022;
Zhang等, 2022; Lu等, 2024).

当前LA-MC-ICP-MS技术仍面临质谱干扰校正与

仪器质量分馏校正等技术瓶颈, 需通过复杂数学校正

才能获得准确的结果(Yang等, 2018; Zhang和Hu,
2020; Lu等, 2024). 此外, 当考虑干扰同位素的质量分

馏行为时,质谱干扰校正复杂度倍增.以锆石Hf同位素
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比值分析为例, 176Yb对176Hf的干扰校正必须同步计

算
176Yb与173Yb之间的质量分馏(Hu等, 2012; Fisher等,

2014; Gu等, 2019). 因此, 研发专业数据处理软件对于

提升校正流程效率与准确度具有重要的意义.
此外, LA-MC-ICP-MS的创新技术也在不断发展.

同位素比值的计算方法已由传统的逐点法(point-by-
point)发展到同位素信号的线性回归方法. 研究表明,
利用高频激光剥蚀获取峰值信号, 并结合线性回归方

法, 可以提高低信噪比(SNR)的分析精度(Fietzke等,
2008; 冯彦同等, 2022; Li等, 2023). 该技术实现了高

空间分辨率同位素分析(5~10μm). 此外, LA-(MC)-
ICP-MS微区原位等时线定年技术快速发展, 在地质研

究中取得了广泛应用. 比如云母Rb-Sr等时线定年

(Craig等, 2021; Dauphas等, 2022)、石榴石和磷灰石

Lu-Hf定年(Simpson等, 2021; Wu等, 2023)和辉钼矿Re-
Os定年(Hogmalm等, 2019)等. 这些技术需要使用不同

的外部标准同时计算样品的Sr同位素比值(或者Hf、
Os同位素比值)和相应的Rb/Sr元素比值(或Lu/Hf、
Re/Os比值).

缺乏合适的软件来满足不断增长的需求是LA-
MC-ICP-MS面临的挑战之一, 例如处理复杂的计算和

大型数据集, 以及快速更新以响应技术进步. 目前, 商
业数据处理软件主要聚焦于LA-ICP-MS的元素定量分

析和U-Pb定年, 如ICPDataCal和Iolite(Liu等, 2010; Pa-
ton等, 2011).此外,已经有超过40多个LA-ICP-MS成像

的软件被开发(Weiskirchen等, 2019). 然而, 只有少数

研究小组发布了免费软件或R语言代码来满足LA-
MC-ICP-MS的部分需求. 例如, Iolite和ICPDataCal可
以处理Hf和Sr同位素数据, 但它们都是付费软件. Iso-
FishR仅提供Sr同位素比值的数据处理功能(Willmes
等, 2018). Iso-Compass虽然专门用于LA-MC-ICP-MS
同位素比值分析, 包括放射性成因同位素和稳定同位

素 , 但是缺乏等时线定年数据处理功能(Zhang等 ,
2020). 此外, 数学软件LASr可以处理LA-MC-ICP-MS
的原位Rb-Sr等时线定年数据, 但不适合常规同位素分

析(Dauphas等, 2022).
针对这些局限性, 本研究用C#语言开发了LA-

MC-ICP-MS专业数据处理软件“Plume”. Plume不仅提

供了传统的同位素数据处理功能(包括放射性成因同

位素和金属稳定同位素), 还包括最新的等时线定年工

作流程和同位素比值线性回归数据处理功能. 来自商

用MC-ICP-MS仪器的原始数据可以直接导入Plume并
通过直观可视化的界面进行批量处理. 该软件可以安

装在仪器的计算机上, 通过监控数据生成文件夹实现

数据实时处理. 用户能够立即观察到每个分析点的最

终结果, 该交互设计使地质学家对样品科学判定的准

确性和工作效率等方面得到显著提升.

2 实验部分

2.1 数据分析工作流程

Plume可以安装在仪器自带的电脑或个人电脑上.
用户在“www.plumekit.com”网站提交用户信息后, 可

下载软件, 并免费使用. 在开始数据处理前, 用户首先

创建一种同位素校正方法, 该方法可以保存和共享, 其
他用户直接查看该方法的参数, 提高数据校正过程的

透明度.
Plume的工作流程如图1所示. 来自商业MC-ICP-

MS仪器(包括Neptune Plus、Neoma和Nu系列)和四极

杆型ICP-MS/MS(例如安捷伦8900)的原始数据可以被

直接读取. 原始信号通过时间分辨信号曲线的可视化

方式展示, 并通过算法实现背景信号和激光剥蚀信号

的自动识别.
针对不同的同位素, 需要设计不同的质谱干扰和

图 1 Plume软件可视化和处理LA-MC-ICP-MS原始数据的工作流程
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质量分馏校正方案. 常见的微区分析同位素校正策略

可参考Zhang和Hu(2020)综述论文. 校正方案自动运

行, 实现对大数据集的批量化处理.
Plume通过可视化功能展示处理后的数据,实现数

据质量评估. 对标准物质的重复测量结果利用可视化

方式呈现, 包括数学统计方法计算后的平均值、标准

偏差以及与参考值的偏差.
数据质量验证工作完成后, 使用预先配置的报告

模板将批处理数据导出为Excel文件. 如果一个分析序

列的信号和同位素比值稳定, 数百个样本的数据处理

可在几分钟内自动完成, 包括从原始仪器文件到Excel
报告. 如果存在包裹体或表面裂隙导致样品的同位素

比值出现异常, 用户需要手动调整信号积分区间, 会

延长数据处理时间.

2.2 软件主要功能

2.2.1 可视化功能
Plume具备强大的数据可视化功能.如图2所示,当

原始数据导入Plume系统后, 会以时间-信号曲线形式

呈现, 并自动识别背景信号区与样品信号区. 然而, 自
然样品中元素或同位素常存在分布不均现象, 其信号

或同位素比值在激光剥蚀过程中会产生显著波动. 图

2a展示了通过LA-ICP-MS/MS进行云母Rb-Sr定年分

析的实例. 可以明显观察到
87Rb/86Sr和87Sr/86Sr比值在

单点分析过程中呈现震荡, 这是由于样品中微小包裹

体或Rb和Sr元素分布不均匀. 可视化图像清晰呈现了

元素扰动特征, 有助于准确选择有效分析区域并规避

干扰信号区.

2.2.2 同位素比值线性回归校正策略

图2b展示了使用8μm小束斑进行硫同位素分析的

典型案例.传统小束斑技术无法提供足够的S同位素信

号(图2b-1). 冯彦同等(2022)通过高频剥蚀与短时间剥

蚀相结合的技术方案, 在8μm光斑下获得信号增强后

的峰型信号. 但传统逐点计算方法(图2b-2)计算峰型

信号时会导致
34S/32S比值波动, 导致较大的不确定度.

然而将原始信号以
32S信号为横坐标、

34S信号为纵坐

标进行重构时, 发现数据点呈明显线性相关, 其回归直

线的斜率即同位素比值. 线性回归算法对峰形信号或

低信噪比数据具有更好的稳健性. 后续章节将详细论

述该技术在高空间分辨率同位素分析中的优势. 需要

特别指出的是, Plume是目前首款实现此项数据处理

功能的专业软件.

2.2.3 批处理功能

样品信号选择后, Plume根据预设的校正方法文件

自动完成全部数据校正流程. 软件对批量处理文件数

量不作限制, 但实际处理速率取决于所采用校正公式

的复杂性. 以放射性同位素分析为例(如Sr、Nd、Hf),
由于需要对Rb-Sr、Sm-Nd、Lu-Hf等同量异位素质谱

干扰进行多级校正, 这类数据的处理复杂度较高, 在常

规计算机配置下批处理容量为300~500个文件.对于无

需干扰校正的同位素体系(如Li、B、S、Si、Mg、
Fe、Cu), 数据处理算法简单, 软件可同步处理>500个
文件.

2.2.4 实时数据处理

Plume提供实用的实时数据处理功能.通过实时监

控仪器数据存储路径, 软件可在质谱仪生成数据的同

时完成在线数据处理. 科研人员完成测定后, 可即时

获得校正后的同位素组成. 该功能加强了研究人员对

样品地球化学特征的理解, 为后续实验规划提供即时

的数据支持. 需要特别指出的是, 此创新功能在当前

主流商业软件中尚未实现.

2.3 仪器分析

2.3.1 LA-ICP-MS/MS和LA-MC-ICP-MS/MS的微
区原位Rb-Sr定年

激光剥蚀微区原位Rb-Sr等时线定年技术近年来

备受关注. 当前该领域主要采用安捷伦8800/8900系列

质谱仪(Zack和Hogmalm, 2016; Tillberg等, 2020). 赛默

飞世尔公司推出的Neoma系列MC-ICP-MS/MS搭载了

碰撞/反应池(CRC)系统, 并成功建立了天然云母样品

原位Rb-Sr定年新方法(Dauphas等, 2022). 针对上述技

术发展现状, Plume集成了安捷伦8800/8900与Neoma
仪器的原始数据解析模块, 实现了从数据采集到年龄

校正的全流程数据处理功能. 本研究利用Plume软件

处理了安捷伦8900与Neoma仪器的Rb-Sr定年数据, 各
仪器的关键实验参数如下.

(1) LA-ICP-MS/MS微区原位Rb-Sr定年: 黑云母

Rb-Sr定年实验在中国地质大学(武汉)地质过程与成

矿预测全国重点实验室完成, 采用安捷伦8900 ICP-
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MS/MS(日本安捷伦科技)联用193nm激光剥蚀系统

(GeoLas HD, 美国相干公司). 该质谱仪配备预过滤系

统和CRC, 其中预过滤系统可有效筛除Rb和Sr质量数

外的干扰离子. 在碰撞反应池中通入N2O反应气, 通过

诱导Sr+氧化生成SrO+(m/z 103~109)同时保持Rb+(m/z
85和87)稳定, 实现在高Rb/Sr比样品中

87Sr/86Sr比值的

精确测定. 实验采用氦气作为载气提升气溶胶传输效

率, 单点剥蚀参数设置为: 束斑直径60μm、脉冲频率

10Hz、激光能量密度约8J/cm2.
87Rb/86Sr与87Sr/86Sr的仪器质量分馏校正通过重复

测定Mica-Mg-NP标准物质与NIST 610国际标样, 采用

标准样品交叉法(SSB)进行质量分馏校正. 实验数据通

过Plume软件进行处理. 为验证黑云母微区原位Rb-Sr
定年的可靠性, 本研究选择K-Ar定年标样ZBH-25黑云

母作为盲样进行方法验证(黄超等, 2023). 最终定年结

果与等时线图解详见正文展示.
(2) LA-MC-ICP-MS/MS的微区原位Rb-Sr定年: 使

用赛默飞世尔科技的Neoma型号MC-ICP-MS/MS联用

美国New Wave Research公司NWR FemtoUC型号飞秒

激光剥蚀系统. Neoma质谱仪配置了维恩过滤器(Wien
filters)预过滤系统和CRC. 预过滤系统选择性过滤Rb-
Sr质量数范围外的干扰离子; CRC中通入SF6诱导

Sr+发生氟化反应形成SrF+(m/z 103~109), 同时保持

Rb+(m/z 85和87)不发生化学反应. 该组合方案解决了

高Rb/Sr样品中
87Sr/86Sr比值的测定难题. Neoma实现

Rb+与SrF+离子的静态同步接收, 信号通过法拉第杯和

1011Ω电阻的组合采集. 飞秒激光系统采用257nm波长

的Yb:KGW激光放大器(脉宽300fs), 配合双体积剥蚀

池(TV-2型)和氦气载气传输系统, 单点剥蚀参数设置

为: 束斑直径60μm、脉冲频率10Hz、激光能量密度

约2J/cm2.
87Rb/86Sr和87Sr/86Sr的质量分馏通过交替测定

Mica-Mg-NP和NIST 610, 结合SSB法进行校正, 数据

处理使用Plume软件完成.西扬子地块南部会理白钨矿

矿床白云母样品Sch-14-2作为未知样品进行验证性分

析. 同位素数据处理主界面如图3所示.

2.3.2 LA-MC-ICP-MS确定硫化物的δ34S

实验在中国地质大学(武汉)地质过程与成矿预测

全国重点实验室完成, 采用赛默飞世尔公司Neptune
Plus多接收电感耦合等离子体质谱联用美国New

Wave Research公司NWR FemtoUC飞秒激光系统. 质谱

仪配置9个1011Ω高阻和法拉第杯, 以静态模式同步采

集
32S、33S和34S信号(对应L4-C-L2杯结构). 4mL/min

的氮气被注入到中心管, 抑制多原子离子干扰. 测试

在中分辨率模式下完成(分辨率>5000, 以5%~95%峰

宽定义). 激光系统采用氦气作为剥蚀池载气, 池后与

氩气辅助气混合. 同位素分馏校正采用SSB, 以磁黄铁

矿标样YP136(δ34SV-CDT=1.50‰±0.30‰)为外标进行校

正(Li等, 2019). 选择硫化物标样PPP-1与Ll-Po作为盲

样验证方法准确性(Feng等, 2024).
传统激光微区硫同位素分析方法采用大束斑

(40μm)、低频率(2~3Hz)、长剥蚀时间(25~35s)参数组

合. 大的激光束斑可以提供足够的S元素信号, 因此传

统的逐点积分算法可以获得δ 34SV-CDT分析精度为

0.2‰~0.3‰. 但束斑缩小至10μm以下时, SNR会显著

影响测试精度. 本研究采用小束斑(8μm)、高频率

(10Hz)、短剥蚀时间(5s)参数组合, 构建高信噪比峰形

信号, 并通过线性回归算法计算同位素比值. 表1展示

了三种方法对PPP-1与Ll-Po标样δ34SV-CDT值的分析结

果, 具体数据对比参见正文. 所有原始数据均通过

Plume软件完成处理.
新方法在小束斑条件下展现出卓越性能, 本研究

选取两个典型地质样品作为应用案例. 首例样品为西

秦岭南亚带拉尔玛金矿的天然黄铁矿. 黄铁矿显示了

复杂的生长环带, 代表了多期矿化过程. 高空间分辨

率下的硫同位素分析成功揭示不同环带的δ34SV-CDT值
变化. 其次研究了嫦娥五号(CE-5)返回月壤样品中的

年轻玄武岩颗粒包含的陨硫铁(FeS). 陨硫铁极其微

小, 是一个展现高空间分辨率技术优势的优秀案例.

3 结果和讨论

3.1 黑云母ZBH-25微区原位Rb-Sr定年

LA-ICP-MS/MS的Rb-Sr定年数据处理工作流程

中, 需要计算
87Sr/86Sr与87Rb/86Sr比值, 且使用不同的外

标进行质量分馏校正. 本研究对ZBH-25样品进行20次
重复测定,将获取的20组原始数据导入Plume软件进行

信号检验与积分区间筛选(图2a). 确认信号积分区域

准确后, 软件根据预置校正方案自动完成数据处理.
所有数据的

87Rb/86Sr和87Sr/86Sr比值计算结果列于补充

材料A, 原始数据列于补充材料B.
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表 1 硫化物PPP-1和Ll-Po在不同激光参数和数据校正策略下的重复测试结果a)

分析参数和方法 样品名 δ34/32SV-CDT 2SE 样品名 δ34/32SV-CDT 2SE

传统方法:
40μm, 3Hz, 35s,
逐点校正方法

PPP-1 5.47 0.07 Ll-Po 6.14 0.11

PPP-1 5.44 0.06 Ll-Po 5.87 0.12

PPP-1 5.41 0.06 Ll-Po 6.17 0.10

PPP-1 5.59 0.09 Ll-Po 6.33 0.12

PPP-1 5.44 0.08 Ll-Po 6.22 0.11

PPP-1 5.34 0.06 Ll-Po 6.20 0.12

PPP-1 5.37 0.09 Ll-Po 6.01 0.10

PPP-1 5.45 0.08 Ll-Po 6.16 0.15

PPP-1 5.64 0.06 Ll-Po 6.25 0.09

PPP-1 5.35 0.06 Ll-Po 6.04 0.10

平均值和2SD 5.45 0.19 平均值和2SD 6.14 0.25

传统方法:
8μm, 3Hz, 35s,
逐点校正方法

PPP-1 5.75 0.68 Ll-Po 3.48 1.16

PPP-1 4.61 0.83 Ll-Po 6.49 1.08

PPP-1 6.07 0.69 Ll-Po 5.75 1.01

PPP-1 6.33 0.76 Ll-Po 7.50 1.12

PPP-1 5.70 0.81 Ll-Po 5.86 1.27

PPP-1 5.13 0.75 Ll-Po 6.33 1.24

PPP-1 5.37 0.73 Ll-Po 8.21 1.05

PPP-1 3.53 0.95 Ll-Po 6.52 1.16

PPP-1 4.93 0.86 Ll-Po 5.67 0.91

PPP-1 3.91 0.67 Ll-Po 5.78 1.06

PPP-1 4.21 0.70 Ll-Po 5.32 1.22

PPP-1 4.66 0.76 Ll-Po 6.41 1.20

PPP-1 4.29 0.81 Ll-Po 6.74 1.32

PPP-1 4.11 0.68 Ll-Po 4.79 0.90

PPP-1 4.58 0.58 Ll-Po 6.44 1.02

平均值和2SD 4.88 1.60 平均值和2SD 6.09 2.13

新方法:
8μm, 10Hz, 5s,
线性回归方法

PPP-1 5.36 0.24 Ll-Po 5.97 0.33

PPP-1 5.51 0.25 Ll-Po 5.66 0.35

PPP-1 5.06 0.18 Ll-Po 5.67 0.31

PPP-1 4.79 0.24 Ll-Po 6.13 0.30

PPP-1 5.22 0.21 Ll-Po 6.29 0.37

PPP-1 5.43 0.20 Ll-Po 5.83 0.39

PPP-1 5.18 0.21 Ll-Po 6.22 0.31

PPP-1 4.95 0.26 Ll-Po 6.06 0.31

PPP-1 5.09 0.26 Ll-Po 5.92 0.28

PPP-1 5.35 0.22 Ll-Po 5.97 0.34

PPP-1 4.84 0.26 Ll-Po 5.97 0.27

PPP-1 5.29 0.23 Ll-Po 6.24 0.39

PPP-1 5.04 0.18 Ll-Po 6.79 0.33

PPP-1 5.32 0.24 Ll-Po 6.13 0.32

平均值和2SD 5.17 0.42 平均值和2SD 6.06 0.55

标样参考值 PPP-1 5.30 0.20 Ll-Po 6.20 0.37

a) 两个标样的参考值引自Feng等(2024)
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经处理的ZBH-25数据显示于图4a, 基于该数据组

构建的Rb-Sr等时线如图4b所示, 同时通过四种数学模

型计算的等时线年龄及不确定度如图4c所示. 该工作

流程集成了众多灵活且创新的功能.
(1) 校正方法比对: 质量分馏校正可通过内标校

正、外标校正或混合校正等多模式实现, 并灵活地支

持多个外标同时参与质量分馏校正. Plume会基于不

同校正组合生成数据处理结果(图4a), 用户可通过选

择不同组合实时生成对应的Rb-Sr等时线(图4b), 为优

选校正方案提供直观依据.
(2) 等时线质量快速评估: 通过图4a数据分布与图

4b等时线联动分析, 可快速识别影响等时线质量的离

散数据点. 用户可直接删除异常点后重绘等时线, 实

现数据质量的动态优化.
(3) 四种年龄计算模型: 软件提供了四种模型计算

等时线的斜率与不确定度. 目前常用的两个等时线年

龄计算模型分别是最小二乘法模型(York等, 2004)和
最大似然估计模型(Titterington和Halliday, 1979). 前人

研究表明两种传统模型“计算结果具有良好的一致性”,
因此Plume仅提供York模型结果. 新增蒙特卡罗模型计

算等时线斜率和不确定度(10万次模拟). 近年来, 岭回

归模型和贝叶斯回归模型已经被应用于地质年代学研

究, 因此Plume软件集成了两种先进模型的计算结果作

为参考(Davis和Rochín-Bañaga, 2021; Mu等, 2025).

(4) 可扩展至其他同位素体系: 等时线定年的基本

原理在不同的放射性同位素系统中是相同的, 用户仅

需调整衰变常数即可将Plume应用于Lu-Hf、Sm-Nd、
Re-Os等其他放射性同位素体系.

如图4c所示, 本研究使用四种模型计算ZBH-25样
品等时线年龄分别为(129.1±3.0)Ma(York模型)、
(130.5±3.4)Ma(蒙特卡罗模型)、(131.0±3.6)Ma(岭回

归模型)和(130.7±3.6)Ma(贝叶斯回归模型), 与推荐值

((132.9±1.3)Ma)的偏差在‒1.4%~‒2.8%之间, 表明分析

结果在误差范围内与推荐值保持一致, 验证了实验方

法与Plume数据处理流程的可靠性.
基于Neoma质谱仪(MC-ICP-MS/MS)开展的等时

线定年数据处理结果如图5所示. 通过对白云母Sch-
14-2样品19次独立测试数据构建等时线, 采用四种模

型计算最终年龄和不确定度. Sch-14-2测得年龄分别

为: (887.5±18.0)Ma(York模型)、(825.6±21.0)Ma(蒙特

卡罗模型)、(834.5±30.0)Ma(岭回归模型)、(829.4
±29.9)Ma(贝叶斯回归模型). 其中后三种模型计算结

果与锆石U-Pb年龄(826.0±17.0)Ma(Liu等, 2024)在误

差范围内一致, 而York模型数据明显偏离U-Pb年龄.
我们推测York模型的偏差可能源自数据组在x轴
(87Rb/86Sr)缺乏低Rb端元, 导致York模型线性回归产生

偏移. 因此我们建议优先采用蒙特卡罗模型结果. 该方

法通过10万次模拟(固定模拟次数)直接计算斜率和不

图 4 黑云母Rr-Sr定年数据处理结果和等时线计算
(a) ZBH-25黑云母经过数据处理后的

87Sr/86Sr与87Rb/86Sr比值数据; (b)选定数据后软件绘制的Rb-Sr等时线; (c)四种模型计算的Rb-Sr年龄和不

确定度
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确定度, 而其他三种数学模型可能会受到数据离散度

的影响, 特别是对于Rb/Sr比值变化范围有限的样品.
结果也印证了多模型联合验证数据质量的优势.

3.2 高空间分辨率微区原位S同位素分析

高空间分辨率同位素测试技术是测定矿物复杂生

长环带或者微小样品同位素组成不可或缺的技术. 虽

然纳米离子探针(Nano-SIMS)可实现10μm级原位硫同

位素分析, 但高昂成本与基体效应限制了其应用范围

(Zhang等, 2014). 本次研究利用LA-MC-ICP-MS, 结合

高频剥蚀和线性回归校正策略, 建立<10μm束斑的硫

化物硫同位素分析方法.
对黄铁矿标样PPP-1与磁黄铁矿标样Ll-Po分别进

行常规模式(40μm, 3Hz)与小束斑模式(8μm)分析, 其

中小束斑模式设置3Hz与10Hz两种脉冲频率组合. 常

规模式与小束斑+3Hz模式采用传统逐点校正算法, 而

小束斑+10Hz模式采用线性回归算法, 所有数据均通

过Plume软件处理. 线性回归数据的不确定计算公式

参考补充材料C, 原始数据列于补充材料B.
重复性分析结果如图6a与6b所示. 小束斑+10Hz

模式测试PPP-1和Ll-Po获得的δ34SV-CDT值分别为

5.17‰±0.42‰和6.06‰±0.55‰, 与常规方法结果及推

荐值保持一致(Gilbert等, 2014; Feng等, 2024). 相反,

小束斑+3Hz模式结合逐点校正法获得的δ34SV-CDT表现

出较差的分析精度(2SD=1.6‰~2.1‰). 对标准物质的

重复测试表明线性回归校正对于计算小束斑和高频剥

蚀产生的峰形信号具有更强的稳健性.
新型分析技术结合Plume线性回归校正算法在高

空间分辨分析中展现出显著优势. 该方法被应用于金

矿床天然黄铁矿复杂生长环带硫同位素研究. 如图6c
所示, 扫描电镜(SEM)成像揭示黄铁矿两个独立生长

阶段(核部与边部), 传统分析模式的激光束斑大约

40μm, 难以区分两阶段的硫同位素差异(Fu等, 2016;
Bao等, 2021; Dai等, 2024; Lv等, 2024; Xie等, 2024),
而本研究建立的小束斑技术成功获取核部与边部的硫

同位素组成, 为研究不同阶段成矿物质来源提供关键

同位素证据.
另一应用案例为嫦娥五号返回样品中年轻玄武岩

碎片包裹的微小陨硫铁(FeS)的δ34SV-CDT测定. 如图6d
所示, 玄武岩基质中赋存粒径约10μm的陨硫铁颗粒.
采用LA-MC-ICP-MS的新分析技术结合Plume线性回

归校正, 成功测得两颗陨硫铁δ34SV-CDT值为‒0.6‰左右.

4 结论

本文开发了专用于LA-MC-ICP-MS的综合同位素

图 5 Neoma型MC-ICP-MS/MS的微区原位白云母Sch-14-2的Rb-Sr等时线定年结果
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数据处理软件, 提供了人机交互和可视化功能, 可监测

信号及同位素比值的微小波动. 通过用户自定义校正

公式体系、结合自动化信号选择和批处理能力实现大

数据的快速批量处理. 除了常规放射性成因同位素和

金属稳定同位素的数据处理功能, 软件集成最新的

LA-(MC)-ICP-MS/MS等时线数据处理功能. 作为目前

唯一支持同位素比值线性回归计算的软件, Plume为先

进的高空间分辨率同位素分析技术提供了可靠和便捷

的数据处理方案.
Plume是一款综合的、免费的、实时的微区同位

素数据处理软件. 伴随着微区分析技术在地质学领域

的快速发展, 该软件将在未来微米级同位素变化研究

中发挥不可或缺的技术支撑作用.

致谢 感谢责任编委和两位审稿人对本文提出的宝贵

意见.

补充材料 本文的补充材料见网络版http://earthcn.sci-
china.com. 补充材料为作者提供的原始数据, 作者对其学

术质量和内容负责.
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