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摘要：若尔盖高原牧场处于中国偏远洁净高海拔地区，大气沉降是污染物主要来源途径之一。由于季风的

影响，污染源的辨析较为困难。本文通过多点大气气溶胶不同季节同时采样方式，利用热电离固体同位素质

谱仪可有效校正质谱分析中同位素分馏效应的优点，对若尔盖地区土壤和大气气溶胶的铅同位素比值进行

精确分析，并结合季风特征对该地区污染物的来源进行解析。结果表明：土壤的２０８Ｐｂ／２０４Ｐｂ比值变化范围为
３８．７９０５９±０．００１９４～３８．９４４６１±０．００１３５，２０６Ｐｂ／２０７Ｐｂ为１．１８５５１±０．００００２～１．１９３６２±０．００００２；大气气溶
胶的２０８Ｐｂ／２０４Ｐｂ比值变化范围为３７．４９５７１±０．００１１７～３８．４８９８０±０．００１０５，２０６Ｐｂ／２０７Ｐｂ为１．１２８９４±０．００００１
～１．１６７３４±０．００００１。该地区土壤铅同位素的特征是放射成因铅高，来自于自身天然存在的岩石矿物，与大
气污染关系不大；大气气溶胶的铅同位素组成与土壤差异较大，显示为多元混合模式，受到了天然物质和人

类活动来源的混合影响，机动车尾气及来自北部（兰州）和西北部（青海、新疆、哈萨克斯坦、俄罗斯）的大气

远程运移是若尔盖大气气溶胶及污染物质的主要来源。
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大气中有两种重要的铅来源，即金属矿物铅和

化石燃料铅，两者的同位素组成差异明显。在环境

污染研究方面，常常利用铅同位素这种特殊的“指

纹”特征来示踪和鉴别局部地区土壤、沉积物、大气

环境的污染源如煤炭使用、矿山、冶炼等工业活

动［１－６］。然而对区域性大气气溶胶中铅的来源辨析

则要复杂一些，季风的因素必须加以考虑［７］。国内

外利用铅同位素示踪法示踪区域性大气气溶胶来源

的研究已有报道，例如朱赖民等［８］对北极楚科奇海

洋大气气溶胶的铅同位素研究发现，北极楚科奇海

洋大气中的铅可能由两个端元混合而成：一是远离

北极而由人类工业活动产生的污染铅源，另一个是

来源于大陆粉尘或海洋的自然环境铅源，污染铅源

主要包括北美西部、东欧和前苏联。Ｃｈｅｎｇ等［７］对

中国青海瓦里关观测台大气气溶胶的铅同位素进行

了观测，为春季来自俄罗斯和哈萨克斯坦的持久性

有机污染物的远程大气迁移提供了依据。郝春莉

等［９］对南极大气气溶胶中铅同位素比值进行了研

究，发现南极大气气溶胶中铅同位素比值逐年在缓

慢地发生变化，南极附近国家释放的铅可能成为南
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极大气中铅的重要来源。由此可见，铅同位素示踪

技术可以成为有效的区域性污染源辨析工具，然而

大部分关于区域性铅同位素应用的报道都为单个城

市或单一季节的观测［１０－１４］，只能得出局部的结论。

若尔盖地区由于季风的影响，铅的来源可能来

自人口稠密及工业发达的成都平原以及西北部工业

重镇兰州，此外若尔盖湿地富含泥炭，周边地区、国

家又有矿业活动，这些因素都使得若尔盖地区大气

污染源的辨析变得复杂。因此，查明该地区污染来

源是否为大气远程迁移，来自何处，对高原牧场的生

态环境保护具有重要意义。本文采用多点大气气溶

胶不同季节同时采样方式，利用热电离固体同位素

质谱仪可有效校正质谱分析造成的同位素分馏效应

的优点，对若尔盖地区土壤和大气气溶胶的铅同位

素组成进行了精确分析，并结合季风特征将铅同位

素示踪技术应用到高海拔背景地区污染物的来源解

析中，拟为高原牧场大气污染物的来源辨析提供科

学依据。

图 １　若尔盖地区土壤和近地表大气气溶胶采样点位图
Ｆｉｇ．１　ＳａｍｐｌｉｎｇｌｏｃａｔｉｏｎｓｏｆｓｕｒｆａｃｅｓｏｉｌａｎｄｎｅａｒｓｕｒｆａｃｅａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃａｅｒｏｓｏｌｓｉｎＲｕｏｅｒｇａｉａｒｅａ

１　实验部分
１．１　样品采集
１．１．１　表层土壤样品采集

本次研究在２０１２年夏季及２０１３年秋季用 ＧＰＳ

定位，采集了若尔盖湿地表层土壤。采样范围控制

在牧区地区的四个牧场，采样点远离公路，避免局部

污染。土壤采样深度为０～５ｃｍ，用ＧＰＳ定位，测定
每个采样点的地理坐标。混匀后保存于密实袋中。

土样自然风干，磨碎，过４０目筛，于－２０℃冷冻保存
至分析时使用。样点位置如图１所示。
１．１．２　大气气溶胶样品采集

若尔盖地区采样点为若尔盖湿地保护区管理局

园内湿地（海拔高度３５００ｍ）。使用大流量大气气
溶胶采样器（ＫＣ－６１２０型，流量１．０４ｍ３／ｍｉｎ，青岛
崂山电子仪器总厂）及玻璃纤维滤膜（ＧＦＦ：２００ｍｍ
×２５０ｍｍ，０．４μｍ孔径，美国 Ｗａｔｅｒｍａｎ公司），于
２０１２年夏季及２０１３年秋季采集近地面大气气溶胶
样品６件。为进行对比，在采集若尔盖大气的同时，
还采集了成都和兰州市区内的大气气溶胶样品各

６件。每次采样连续５天，单个样品采集时间２４ｈ。
１．１．３　汽车尾气燃烧残余颗粒物采集

从若尔盖县城城区４辆以汽油为燃料的汽车尾
气排放管中取出燃烧残余颗粒物，分别混合均匀后

取１个混合样品。
１．２　样品测定
１．２．１　样品前处理

样品的前处理及测定在中国科学院地球化学研
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究所环境地球化学国家重点实验室进行。土壤样品

自然风干后，经缩分处理用玛瑙研钵磨成小于２００
目的粉末样品。称取５ｇ供分析铅同位素含量，置
于高压消解装置聚四氟乙烯溶样器中，加氢氟酸 －
硝酸－盐酸混合酸溶解。将溶好的样品蒸干，分别
加６ｍｏｌ／Ｌ盐酸和２ｍｏｌ／Ｌ盐酸各两次，蒸干。将上
述溶样离心，提取清液用 ＡＧＸ－Ｘ８阴离子交换树
脂柱（２００～４００目，ＵＳＡ）进行铅的分离和纯化，淋
洗剂为８ｍＬ０．５ｍｏｌ／Ｌ盐酸。然后用５ｍＬ６ｍｏｌ／Ｌ
盐酸将Ｐｂ组分转移至聚四氟乙烯小烧杯中蒸干。
加王水、浓硝酸和１∶１００（体积比）硝酸及高纯水各
几滴分别蒸干，封样。

１．２．２　样品测试及质量控制
同位素比值测定在 ＭＡＴ２６１热电离固体同位

素质谱仪（德国 Ｆｉｎｎｉｇａｎ公司）上用动力学多级接
收器模式进行，以获得高精度铅同位素比值。滴加

２μＬ硅胶溶液（２．３ｇＳｉ／Ｌ）在去气后的铼带中央，
然后在０．５Ａ电流下烘干。用微量取样器吸取２～３
滴０．７５ｍｏｌ／Ｌ磷酸溶解制备好的试样，用清洗干净
的１０μＬ微量取样器取出试样溶液滴加在已烤干的
硅胶上，接着在０．５Ａ电流下近于干燥。升高电流
至１．５Ａ保持１ｍｉｎ，最后升高电流至２．０Ａ使铼带
呈暗红色，铼灯丝温度为１３２０℃。测试过程中样品
室真空低于９×１０－８Ｐａ，分析室中真空低于９×１０－９

Ｐａ。接收器为七级法拉第杯，可获得１０－１５～１０－１１Ａ
的信号强度。从预热开始离子束流积分时间为

３０ｍｉｎ，在１０ｍｉｎ时开始采集同位素比值（原子数
比）数据。

本方法对 ５０ｎｇ的铅样品前处理的回收率为
９２％±２％。质谱分析的样品制备均在采用高效空
气过滤器的纯净实验室（级别１００）中完成。所用试
剂为超纯盐酸、氢氟酸和硝酸，所有器皿均按我国地

质矿产行业标准《同位素地质样品分析方法》

（ＤＺ／Ｔ０１８４．２２—１９９７）的步骤进行清洗，全流程本
底铅为１×１０－９ｇ量级。根据测定美国国家标准局
标准样品ＮＢＳ９８１的已知同位素比值对样品质谱测
试时产生的质量分馏进行校正。质谱测定相对于标

准样品ＮＢＳ９８１铅同位素２０７Ｐｂ／２０６Ｐｂ的测定误差为
＜±０．００２％，表明该方法与国际同类实验室测定结
果和精度一致，测定结果可靠。

２　结果与讨论
２．１　若尔盖高原牧场表层土壤铅同位素组成特征

若尔盖地区高原牧场表层土壤以及近地表大气

气溶胶中铅同位素组成（原子数比）测定结果见

表１。土壤中各铅同位素比值变化平均值为
２０８Ｐｂ／２０４Ｐｂ３８．８６４±０．００２，２０７Ｐｂ／２０４Ｐｂ１５．６５３５±
０．０００６，２０６Ｐｂ／２０４Ｐｂ１８．０３６４±０．０００８，２０８Ｐｂ／２０７Ｐｂ
２．４８２７７±０．００００２，２０６Ｐｂ／２０７Ｐｂ１．１９０２０±０．００００３。
可以看出，若尔盖土壤铅同位素组成总的特征是放

射成因铅高。牧区不使用煤炭，冬季取暖主要为牦

牛粪，因此牧区土壤中铅同位素来源可以将煤炭来

源排除。大气气溶胶中各铅同位素比值变化平均值

为２０８Ｐｂ／２０４Ｐｂ３７．９５０±０．００２，２０７Ｐｂ／２０４Ｐｂ１５．５８４±
０００１，２０６Ｐｂ／２０４Ｐｂ１７９９９±０００１，２０８Ｐｂ／２０７Ｐｂ
２４３５１８±０００００３，２０６Ｐｂ／２０７Ｐｂ１１５４９５±０００００１。
可以看出，大气气溶胶与土壤铅同位素组成有明显

差异。但从铅同位素比值的贴近程度看，若尔盖高

原牧场表层土壤中的铅并不接近端元物质燃油铅

（即若尔盖机动车尾气），而单独成为一个混合端

元，这个端元可能与若尔盖地区岩石矿物组成和年

代有关。由于若尔盖湿地富含泥炭，其对大气气溶

胶铅同位素组成的影响有待于进一步的研究。本研

究结果表明若尔盖高原牧场表层土壤铅主要来自于

自身天然存在的岩石矿物，与大气污染关系不大。

图 ２　若尔盖及周边地区大气气溶胶和其他环境样品中
２０６Ｐｂ／２０７Ｐｂ和２０６Ｐｂ／２０４Ｐｂ比值散点分布

Ｆｉｇ．２　Ｔｈｅｓｃａｔｔｅｒｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｐａｔｔｅｒｎｏｆｌｅａｄｉｓｏｔｏｐｅｒａｔｉｏｓ
２０６Ｐｂ／２０７Ｐｂ ａｎｄ ２０６Ｐｂ／２０４ Ｐｂ ｉｎ ｎｅａｒｓｕｒｆａｃｅ
ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃａｅｒｏｓｏｌｓｉｎＲｕｏｅｒｇａｉａｒｅａａｎｄａｄｊａｃｅｎｔ
ａｒｅａｓ
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表 １　若尔盖地区土壤、大气气溶胶铅同位素组成（原子数比）及与兰州、成都比较
Ｔａｂｌｅ１　Ｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎｏｆｌｅａｄｉｓｏｔｏｐｅｒａｔｉｏ（ａｔｏｍｉｃｒａｔｉｏ）ｏｆｓｏｉｌａｎｄａｅｒｏｓｏｌｉｎＲｕｏｅｒｇａｉａｎｄｄａｔａｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｗｉｔｈＬａｎｚｈｏｕａｎｄＣｈｅｎｇｄｕ

样品类型 采样地点
采样

季节
２０８Ｐｂ／２０４Ｐｂ ２０７Ｐｂ／２０４Ｐｂ ２０６Ｐｂ／２０４Ｐｂ ２０８Ｐｂ／２０７Ｐｂ ２０６Ｐｂ／２０７Ｐｂ

表层土壤 若尔盖 秋 ３８．７９０５９±０．００１９４ １５．６５３７９±０．０００７３ １８．５５７６３±０．０００８０ ２．４７８０３２±０．００００２８ １．１８５５１±０．００００２
表层土壤 若尔盖 秋 ３８．９４４６１±０．００１３５ １５．６６１８１±０．０００４５ １８．６９３８４±０．０００５５ ２．４８６５９７±０．００００１８ １．１９３６２±０．００００２
表层土壤 若尔盖 秋 ３８．８３９４７±０．００１３９ １５．６４２５８±０．０００４６ １８．６００４１±０．０００６７ ２．４８２９３２±０．００００１９ １．１８９０８±０．００００３
表层土壤 若尔盖 秋 ３８．８８１８９±０．００２２４ １５．６５５９１±０．０００５７ １８．６６９７２±０．００１０７ ２．４８３５３０±０．００００２７ １．１９２５５±０．００００４
平均值 若尔盖 秋 ３８．８６４１４±０．００１７３ １５．６５３５２±０．０００５５ １８．６３０４１±０．０００７７ ２．４８２７７３±０．００００２３ １．１９０２０±０．００００３
汽车尾气 若尔盖 秋 ３７．３４６７７±０．００２２５ １５．５５１４９±０．０００８５ １７．４５２９±０．０００９４ ２．４０１４９１±０．００００３４ １．１２２３６±０．００００５
大气 若尔盖 夏 ３７．７７７３３±０．００３５７ １５．５７３８３±０．００１２２ １８．００２２７±０．００１３８ ２．４１９２８４±０．００００１８ １．１５５８９±０．００００２
大气 若尔盖 秋 ３７．４９５７１±０．００１１７ １５．４９８６８±０．０００４６ １７．４９７００±０．０００４６ ２．４２５６９３±０．００００５１ １．１２８９４±０．００００１
大气 若尔盖 夏 ３７．７６８７３±０．００２６３ １５．５７４１７±０．０００９９ １７．９９１５０±０．００１１０ ２．４２５０８８±０．００００３９ １．１５５２２±０．００００２
大气 若尔盖 夏 ３７．７８４６８±０．００２１１ １５．５７６３２±０．０００８９ １８．０１２４２±０．０００９７ ２．４２５７７７±０．００００３３ １．１５６４１±０．００００１
大气 若尔盖 秋 ３８．４８９８０±０．００１０５ １５．６４１７１±０．０００３９ １８．２５８８９±０．０００４２ ２．４６０７１６±０．００００１５ １．１６７３４±０．００００１
大气 若尔盖 秋 ３８．３８４３５±０．０００９９ １５．６３８２８±０．０００３８ １８．２３２９０±０．０００４２ ２．４５４５１２±０．００００１４ １．１６５９２±０．００００１
平均值 若尔盖 － ３７．９５０１０±０．００１９２ １５．５８３８３±０．０００７２ １７．９９９１６±０．０００７９ ２．４３５１７８±０．００００２８ １．１５４９５±０．００００１
大气 成都 夏 ３８．４５０１３±０．００１５１ １５．６４５５８±０．０００５８ １８．２７４４０±０．０００５４ ２．４５７５７１±０．００００２２ １．１６８０３±０．００００２
大气 成都 夏 ３８．４４４７８±０．００１４７ １５．６３９８７±０．０００３７ １８．２５３９４±０．０００５９ ２．４５８１２７±０．００００１８ １．１６７２０±０．００００３
大气 成都 夏 ３８．４４４７９±０．００１５４ １５．６４５３３±０．０００４７ １８．２５７４６±０．０００６４ ２．４５７２６９±０．００００２０ １．１６６９４±０．００００３
大气 成都 夏 ３８．５０３９１±０．００１４３ １５．６５９７４±０．０００４０ １８．３１９１２±０．０００７２ ２．４５８７８３±０．００００１８ １．１６９８５±０．００００５
大气 成都 夏 ３８．４８１３３±０．００２２９ １５．６５５７８±０．０００８１ １８．２９９６３±０．００１１０ ２．４５７９６３±０．００００３２ １．１６８９１±０．００００６
大气 成都 秋 ３８．４６０８３±０．００２８８ １５．６４４９０±０．０００９２ １８．３１１０２±０．００１２１ ２．４５８３６２±０．００００３９ １．１７０４２±０．００００６
大气 成都 秋 ３８．４７６３８±０．００１５９ １５．６４８４５±０．０００５５ １８．３１１３６±０．０００６０ ２．４５８７９８±０．００００２２ １．１７０１９±０．００００１
平均值 成都 － ３８．４６６０２±０．００１８２ １５．６４８５２±０．０００５９ １８．２８９５６±０．０００７７ ２．４５８１２５±０．００００２５ １．１６８７９±０．００００４
大气 兰州 夏 ３７．５６２３５±０．００３０５ １５．５０３４４±０．０００４９ １７．５２０９０±０．００１４２ ２．４２２８４０±０．００００３６ １．１３０１１±０．００００８
大气 兰州 夏 ３６．６８９００±０．００１７２ １５．４８８３１±０．０００７７ １６．９３６４９±０．０００８２ ２．３６８８１９±０．００００２９ １．０９３５０±０．００００２
大气 兰州 夏 ３７．５７７２８±０．００１２７ １５．５０７１２±０．０００４８ １７．５２２１７±０．０００５１ ２．４２３２２８±０．００００１９ １．１２９９５±０．００００１
大气 兰州 秋 ３７．３３７５４±０．０００８６ １５．４７２０６±０．０００３６ １７．３１２６９±０．０００３６ ２．４１３２２４±０．００００１４ １．１１８９６±０．００００１
大气 兰州 秋 ３７．７３６９８±０．００１３３ １５．５３２８８±０．０００５０ １７．７１０７４±０．０００６０ ２．４２９４９０±０．００００２０ １．１４０２０±０．００００１
大气 兰州 秋 ３７．５０３６４±０．００１０７ １５．５０１１８±０．０００３５ １７．５００１２±０．０００４７ ２．４１９４０５±０．００００１５ １．１２８９０±０．００００１
平均值 兰州 － ３７．４０１１３±０．００１５５ １５．５００８３±０．０００４９ １７．４１７１９±０．０００７０ ２．４１２８３４±０．００００２２ １．１２３６１±０．００００２

２．２　若尔盖地区近地表大气气溶胶中铅同位素
组成特征
若尔盖地区为高原草甸及湿地，人口稀少，自身

的人类生活及牧业活动很少会产生扬尘。为了更好

地了解该地区大气颗粒物的来源，有必要结合当地

季风风向对若尔盖周边的主要工业城市大气气溶胶

中的铅同位素组成进行对比。图２同时给出本研究
采集的若尔盖、成都、兰州的大气气溶胶样品和若尔

盖地区其他环境样品（土壤、汽车尾气）中２０６Ｐｂ／
２０７Ｐｂ和２０６Ｐｂ／２０４Ｐｂ比值的散点分布。若尔盖地区的
大气气溶胶的铅同位素组成落在兰州市大气气溶胶

和若尔盖表层土壤之间，并落在成都大气气溶胶和

兰州大气气溶胶的组成之间，几乎保持等距离。大

气铅和土壤铅之间存在一定的相互作用。图２中的
混合线以若尔盖表层土壤和兰州大气气溶胶为两个

端元，混合线的相关系数 Ｒ２＝０．９９６（ｐ＞０．０５），表

明在１０００ｋｍ的尺度范围有很好的二元混合模式。
大气中的铅通过大气降水和风力作用进入土壤，同

时土壤中的铅也通过扬尘、飞灰进入大气。本文的

成都大气气溶胶铅同位素组成与文献［１５］中报道
的２０１６年成都大气气溶胶铅同位素组成数值基本
相符，表明近十年来成都的大气铅组成较为稳定。

２．３　若尔盖地区大气气溶胶及污染物来源解析
若尔盖地区处于高原气候带，属于北半球西风

带控制的西风南支流。为了在更大区域范围内查明

若尔盖地区大气颗粒物的来源，图３比较了中国西
部、俄罗斯、哈萨克斯坦、印度的矿石和大气气溶胶

以及中国北方大气沙尘中的２０６Ｐｂ／２０７Ｐｂ和２０８Ｐｂ／
２０７Ｐｂ比值［１６－１９］。若尔盖大气气溶胶中２０６Ｐｂ／２０７Ｐｂ
比值在１．１４１～１．１７７之间，而青海和新疆天然源物
质（矿石）的该比值都大于１．１７［７］，俄罗斯和哈萨克

斯坦矿石的该比值则都小于１．１４［１７－１８］。图３显示
—８６２—
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了若尔盖大气气溶胶铅同位素组成为多元混合模

式，有两条端元混合线，一条为以若尔盖机动车尾气

和青海矿石为端元的混合线（线Ⅰ），若尔盖夏季大
气气溶胶铅同位素组成落在此混合线上。另一条为

以俄罗斯矿石和哈萨克斯坦矿石为端元的混合线

（线Ⅱ），若尔盖秋季大气气溶胶铅同位素组成落在
此混合线上。两条直线的相关系数分别为 Ｒ２＝
０９３５１和Ｒ２＝０７４５０（ｐ＞００５）。因此可以认为若
尔盖大气气溶胶受到了天然物质和人类活动来源的

混合影响。图２与图３虽然以不同的铅同位素比值
作为纵坐标，并且除若尔盖大气气溶胶以外其他数

据点均采用平均值，但两图仍有许多共同之处。首

先可将若尔盖土壤与青海矿、新疆矿作为区域性地

质环境的一个大的端元。

图 ３　若尔盖与中国西部（青海大气气溶胶和矿石，新疆
矿石）、中亚（哈萨克斯坦矿石）、俄罗斯大气气溶胶和
矿石、印度大气气溶胶样品中２０８Ｐｂ／２０７Ｐｂ和２０６Ｐｂ／２０７Ｐｂ
比值的比较

Ｆｉｇ．３　ＴｈｅＰｂｉｓｏｔｏｐｉｃｒａｔｉｏｓｏｆＲｕｏｅｒｇａｉａｅｒｏｓｏｌｓ．Ａｌｓｏｓｈｏｗｎ
ａｒｅＰｂｉｓｏｔｏｐｉｃｒａｔｉｏｓｏｆＷｅｓｔｅｒｎＣｈｉｎａ（Ｑｉｎｇｈａｉａｅｒｏｓｏｌ
ａｎｄｏｒｅ，Ｘｉｎｊｉａｎｇｏｒｅ），ＣｅｎｔｒａｌＡｓｉａ（Ｋａｚａｋｈｓｔａｎ
ｏｒｅ），Ｒｕｓｓｉａｎａｅｒｏｓｏｌａｎｄｏｒｅ，Ｉｎｄｉａｎａｅｒｏｓｏｌｓａｍｐｌｅｓ

据报道青海瓦里关山大气气溶胶也是如此［７］，

说明这几个地区大气中铅有较强的关联。此外，即

使采用的是平均值，兰州和成都大气气溶胶仍与若

尔盖大气气溶胶处在一个混合线上。若尔盖夏季大

气气溶胶铅同位素组成与成都大气气溶胶铅同位素

组成相近，并且印度大气气溶胶也在该混合线上，表

明夏季受到来自南亚的西南季风的影响。而若尔盖

秋季大气气溶胶铅同位素组成与兰州大气气溶胶铅

同位素组成相近，表明在秋季由于北风和西北风以

及西伯利亚寒流造成的来自俄罗斯和中亚的大气远

程运移在若尔盖采样期间也是一个不可忽视的铅污

染来源。实际上，在高原地带冬季来得较早。图４
为若尔盖夏季（ａ）和冬季（ｂ）反相气团轨迹图，可以
看出，来自北部（兰州）和西北部（青海、新疆、哈萨

克斯坦、俄罗斯）的大气远程运移是若尔盖大气气

溶胶及污染物质的主要来源。因此造成两个不同混

合线的原因是采样期间的风向。从反相气团轨迹图

看，来自成都平原的影响则较弱。

图 ４　若尔盖夏季（ａ）和冬季（ｂ）反相气团轨迹图
Ｆｉｇ．４　Ｂａｃｋｔｒａｊｅｃｔｏｒｉｅｓｏｆａｉｒｍａｓｓａｔｔｈｅｓａｍｐｌｉｎｇｓｉｔｅｉｎ
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　　图３中若尔盖地区的机动车车尾气为一混合端
元。若尔盖机动车尾气铅同位素组成与兰州大气气

溶胶相近，反映了若尔盖的机动车燃油主要来自甘

肃。本地机动车尾气应是主要污染源之一。中国北

方沙尘源区也有一定的影响［２０］。若尔盖大气铅同

位素组成与西藏矿床无关［２１］，这也说明若尔盖的大

气气溶胶来源主要来自于北部以及西北部。

３　结论
本文基于铅同位素示踪技术，对若尔盖地区土

壤与大气气溶胶的铅同位素组成进行了研究。结果

表明，若尔盖地区土壤铅同位素组成处在混合线的

端元点上，表层土壤铅主要来自于自身天然存在的

岩石矿物，与大气污染关系不大。该地区大气气溶

胶与土壤的铅同位素组成差异较大，大气气溶胶铅

同位素组成为多元混合模式，主要有两条端元混合

线，一条为以若尔盖机动车尾气和青海矿石为端元

的夏季混合线，主要污染源为机动车尾气和来自若

尔盖地区西部的大气颗粒物；另一条为以俄罗斯矿

石和哈萨克斯坦矿石为端元的冬季混合线，主要污

染物来自若尔盖地区北部和西北部的大气颗粒物。

因此，本研究通过结合季风在不同季节不同地点同

时采样的方法能更准确地辨析大气气溶胶的来源，

从而为中国西部高原牧场环境保护提供基础依据。
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ｓｏｕｒｃｅａｒｅａｓａｎｄｉｔｔｒａｃｅｓｉｇｎｉｆｉｃａｎｃｅｉｎｔｈｅｎｏｒｔｈｏｆ
Ｃｈｉｎａ［Ｊ］．ＪｏｕｒｎａｌｏｆＤｅｓｅｒｔＲｅｓｅａｒｃｈ，２００７，２７（５）：
７３８－７４４．

［２１］　何阳阳，温春齐，刘显凡．西藏多不杂铜矿床硫铅同
位素地球化学示踪［Ｊ］．岩石矿物学杂志，２０１６，３５
（５）：８５５－８６２．
ＨｅＹＹ，ＷｅｎＣＱ，ＬｉｕＸＦ．Ｓｕｌｆｕｒａｎｄｌｅａｄｉｓｏｔｏｐｅ
ｇｅｏｃｈｅｍｉｃａｌｔｒａｃｉｎｇｏｆｔｈｅＤｕｏｂｕｚａｃｏｐｐｅｒｄｅｐｏｓｉｔ，Ｔｉｂｅｔ
［Ｊ］．ＡｃｔａＰｅｔｒｏｌｏｇｉｃａｅｔＭｉｎｅｒａｌｏｇｉｃａ，２０１６，３５（５）：
８５５－８６２．

—１７２—

第３期 盖楠，等：若尔盖高原土壤和近地表大气气溶胶铅同位素组成测试及示踪研究 第３６卷



ＳｔｕｄｉｅｓｏｎＬｅａｄＩｓｏｔｏｐｅＡｎａｌｙｓｉｓａｎｄＣｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎｉｎＳｏｉｌｓａｎｄＮｅａｒ
ｓｕｒｆａｃｅＡｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃＡｅｒｏｓｏｌｓｏｆｔｈｅＲｕｏｅｒｇａｉＨｉｇｈＡｌｔｉｔｕｄｅＰｌａｔｅａｕ，ａｎｄ
ＬｅａｄＳｏｕｒｃｅｓＩｄｅｎｔｉｆｉｃａｔｉｏｎ

ＧＡＩＮａｎ１，ＺＨＡＮＧＰｅｎｇ２，ＴＡＮＫｅｙａｎ１，ＨＵＡＮＧＹｉ１，ＺＨＵＸｉａｏｈｕａ１，ＹＩＮＸｉａｏｃａｉ３，
ＹＡＮＧＹｏｎｇｌｉａｎｇ１

（１．ＫｅｙＬａｂｏｒａｔｏｒｙｏｆＥｃｏｇｅｏｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，ＭｉｎｉｓｔｒｙｏｆＬａｎｄａｎｄＲｅｓｏｕｒｃｅｓ，ＮａｔｉｏｎａｌＲｅｓｅａｒｃｈＣｅｎｔｅｒｆｏｒ
Ｇｅｏａｎａｌｙｓｉｓ，Ｂｅｉｊｉｎｇ１０００３７，Ｃｈｉｎａ；

２．ＴｈｅＳｔａｔｅＫｅｙＬａｂｏｒａｔｏｒｙｏｆＥｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌＧｅｏｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，ＩｎｓｔｉｔｕｔｅｏｆＧｅｏｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，ＣｈｉｎｅｓｅＡｃａｄｅｍｙｏｆ
Ｓｃｉｅｎｃｅｓ，Ｇｕｉｙａｎｇ５５０００２，Ｃｈｉｎａ；

３．ＣｏｌｌｅｇｅｏｆＥｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌＳｃｉｅｎｃｅｓａｎｄＥｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ，ＱｉｎｇｄａｏＵｎｉｖｅｒｓｉｔｙ，Ｑｉｎｇｄａｏ２６６０７１，Ｃｈｉｎａ）

Ｈｉｇｈｌｉｇｈｔｓ

· ＴｈｅａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃａｅｒｏｓｏｌｗｅｒｅｍｏｎｉｔｏｒｅｄｉｎＲｕｏｅｒｇａｉ，ＬａｎｚｈｏｕａｎｄＣｈｅｎｇｄｕｓｉｍｕｌｔａｎｅｏｕｓｌｙ．Ｃｏｍｂｉｎｅｄｗｉｔｈ
ｌｅａｄｉｓｏｔｏｐｉｃｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎａｎｄｍｏｎｓｏｏｎ，ｔｈｅｓｏｕｒｃｅｓｏｆａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃａｅｒｏｓｏｌｐｏｌｌｕｔｉｏｎｗｅｒｅａｎａｌｙｚｅｄ．
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· ＡｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃａｅｒｏｓｏｌｓｉｎＲｕｏｅｒｇａｉａｒｅａｆｆｅｃｔｅｄｂｙｎａｔｕｒａｌａｎｄｈｕｍａｎａｃｔｉｖｉｔｉｅｓ．

Ａｂｓｔｒａｃｔ：ＴｈｅＲｕｏｅｒｇａｉｈｉｇｈｌａｎｄｐａｓｔｕｒｅｉｓｌｏｃａｔｅｄｉｎｔｈｅｒｅｍｏｔｅ，
ｈｉｇｈａｌｔｉｔｕｄｅａｒｅａｏｆＣｈｉｎａ．Ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃｔｒａｎｓｐｏｒｔａｎｄｐｒｅｃｉｐｉｔａｔｉｏｎ
ｉｓｏｎｅｏｆｔｈｅｍａｊｏｒｒｏｕｔｅｓｏｆｐｏｌｌｕｔａｎｔｓｔｏｔｈｉｓａｒｅａ，ｂｕｔｐｏｌｌｕｔｉｏｎ
ｓｏｕｒｃｅｉｄｅｎｔｉｆｉｃａｔｉｏｎｉｓｄｉｆｆｉｃｕｌｔｄｕｅｔｏｔｈｅｍｏｎｓｏｏｎ．Ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ
ａｅｒｏｓｏｌｓａｍｐｌｅｓｗｅｒｅｔａｋｅｎｉｎｄｉｆｆｅｒｅｎｔｓｅａｓｏｎｓａｔｍｕｌｔｉｐｌｅｓｉｔｅｓｉｎ
Ｒｕｏｅｒｇａｉ． Ｈｉｇｈ ｐｒｅｃｉｓｉｏｎ Ｐｂ ｉｓｏｔｏｐｅ ａｎａｌｙｓｉｓ ｆｏｒｓｏｉｌｓ ａｎｄ
ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃａｅｒｏｓｏｌｓｗａｓｐｅｒｆｏｒｍｅｄｂｙｕｓｉｎｇＴｈｅｒｍａｌＩｏｎｉｚａｔｉｏｎＭａｓｓ
Ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙ（ＴＩＭＳ），ｗｈｉｃｈｈａｓｔｈｅａｄｖａｎｔａｇｅｏｆｅｆｆｅｃｔｉｖｅｌｙ
ｒｅｍｏｖｉｎｇｔｈｅｉｓｏｔｏｐｅｆｒａｃｔｉｏｎａｔｉｏｎｅｆｆｅｃｔｉｎｍａｓｓａｎａｌｙｓｉｓ．Ｔｈｅ
ｓｏｕｒｃｅｓｏｆｔｈｅａｅｒｏｓｏｌｓｗｅｒｅａｎａｌｙｚｅｄｉｎａｓｓｏｃｉａｔｉｏｎｗｉｔｈｔｈｅ
ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓｏｆｔｈｅｍｏｎｓｏｏｎ．Ｔｈｅｒａｎｇｅｏｆ２０８Ｐｂ／２０４Ｐｂｒａｔｉｏｉｓ
３８．７９０５９±０．００１９４－３８．９４４６１±０．００１３５ａｎｄ２０６Ｐｂ／２０７Ｐｂ
１．１８５５１±０．００００２－１．１９３６２±０．００００２，２０８Ｐｂ／２０４Ｐｂｉｎｔｈｅａｔｍｏ
ｓｐｈｅｒｉｃａｅｒｏｓｏｌｉｓ３７．４９５７１±０．００１１７－３８．４８９８０±０．００１０５ａｎｄ
２０６Ｐｂ／２０７Ｐｂ１．１２８９４±０．００００１－１．１６７３４±０．００００１．ＴｈｅＰｂ
ｉｓｏｔｏｐｉｃｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎｏｆｓｏｉｌｉｎＲｕｏｅｒｇａｉｉｓｃｈａｒａｃｔｅｒｉｚｅｄｂｙｈｉｇｈ
ｒａｄｉｏｇｅｎｉｃＰｂ，ｍａｉｎｌｙｆｒｏｍｌｏｃａｌｒｏｃｋａｎｄｍｉｎｅｒａｌｓ．ＴｈｅＰｂｉｓｏｔｏｐｉｃ
ｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎｏｆａｅｒｏｓｏｌｓｄｉｆｆｅｒｓｆｒｏｍｔｈａｔｏｆｓｏｉｌ，ｓｈｏｗｉｎｇａｍｕｌｔｉｐｌｅ
ｍｏｄｅｏｆｍｉｘｉｎｇｏｆｎａｔｕｒａｌａｎｄａｎｔｈｒｏｐｏｇｅｎｉｃｓｏｕｒｃｅｓ．Ａｕｔｏｍｏｂｉｌｅ
ｅｘｈａｕｓｔｇａｓａｎｄｌｏｎｇｒａｎｇｅａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃｔｒａｎｓｐｏｒｔｍａｉｎｌｙｆｒｏｍ ｔｈｅｎｏｒｔｈ（Ｌａｎｚｏｕ）ａｎｄｎｏｒｔｈｗｅｓｔ（Ｑｉｎｇｈａｉ，
Ｘｉｎｊｉａｎｇ，ＫａｚａｋｈｓｔａｎａｎｄＲｕｓｓｉａ）ａｒｅｐｏｓｓｉｂｌｅｓｏｕｒｃｅｓｏｆａｅｒｏｓｏｌｓａｎｄｐｏｌｌｕｔａｎｔｓ．
Ｋｅｙｗｏｒｄｓ：Ｒｕｏｅｒｇａｉ；ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃａｅｒｏｓｏｌｓ；Ｐｂｉｓｏｔｏｐｅｒａｔｉｏ；ＴｈｅｒｍａｌＩｏｎｉｚａｔｉｏｎＭａｓｓＳｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙ；ｍｏｎｓｏｏｎ
ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ；ｐｏｌｌｕｔｉｏｎｓｏｕｒｃｅ
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