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固体中粒子扩散的同位素动力学分馏研究

李雪芳
,

刘耘

( 中国科学院 地球化学研究所 矿床地球化学国家重点实验室
,

贵州 贵阳 5 5 00 0 2)

随着高空间分辨率的质谱仪的逐渐普及
,

研究矿物中同位素分布及其反映的受热历史
,

已经成为

未来一个重要的方向
。

扩散速度的不同是造成同位素在矿物中同位素分布不均匀的根本原因
。

扩散是

由于热运动引起的物质中粒子传递迁移的过程
。

在晶体中
,

扩散是指粒子或者缺陷从一个平衡位置到

另一个平衡位置的一系列的跃迁
。

对于不同的同位素
,

由于质量的差异
,

轻的比重的扩散的快
,

从而

产生 同位素的动力学分馏
。

P a l」` i sn on 等 ( 2 0 07 ) 研究发现
,

在上地慢
、

接触性变质带和岩浆体系中

iL 同位素的分馏与 iL 在这些体系中的扩散有关
。

eF 和 iN 在铁陨石中的含 N i 矿物冷却或者二者之间

交换的过程中
,

都会由于同位素的扩散而发生分馏 ( D au p h as
,

2 0 07 )
。

uH 等 ( 2 0 14) 测量了火星陨石

中两个橄榄石包裹体从边部到核部 6 D 值
,

发现其逐渐降低
,

他们用扩散原理建立了水向矿物中扩散

的模型
,

推测了水向矿物中扩散持续的时间
。

虽然矿物中同位素的数据正在不断积累
,

但是
,

这些过

程的受热历史是怎样的? 持续了多长的时间 ? 发生速率的大小
,

等等这些过程问题还没有很好的解释
,

主要是由于 目前仍然缺乏同位素扩散数据的理论基础和基本参数
。

经典的关于固体中同位素扩散速率的研究
,

早在二十世纪五六十年代已经开展起来 ( S hc oe n
等

,

19 5 8 ; T h ar m ial gn
a m 和 iL id ar d

,

19 59 )
。

这些研究总结了同位素效应受两个因素影响
,

一个称为相关

系数 (f)
,

表示粒子跃迁后偏离纯的随机步的程度
;
另一个叫祸合常数 ( K )

,

用来衡量粒子跃迁时与

乘」余其他原子之间频率的祸合度 ( M ul len
,

19 6 1 )
,

二者的乘积用来衡量同位素效应的大小 ( L e
lC ia r e ,

19 6 6 )
:
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D 为扩散系数
、

m 为质量
、 a
和 p 分别代表两个不同的同位素

。

通过仔细研究前人的文献
,

我们发现
:

( 1) 在推导 K 时
,

存在一个非常大的近似
,

即认为轻重同位素跨跃能垒到达过渡态时
,

仅是由于

电子间的相互作用
,

和核 ( 同位素 ) 无关
;

( 2) 还存在除了 f 和 K 以外的影响同位素分馏的因素
;

( 3) 虽然 f 和 K 有明确的物理意义
,

但是很难从理论上定量化
;

( 4) 从数据上来说
,

目前缺乏高压下同位素的扩散数据
,

而理论计算并不受压力的限制
。

所以
,

无论从理论还是数据积累方面都有待我们进一步地挖掘和充实
。

我们拟结合统计力学理论
,

建立统一的固体中扩散的动力学同位素分馏理论
,

并以此理论
,

用计

算的方法得到其中的参数
,

从而产生相对的同位素扩散系数之比
,

讨论过程的热历史信息 (研究正在

进行中 )
。
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