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摘要!’((% 年 & 月 h’(($ 年 $ 月$ 在西藏拉萨市西郊"’#o*&r,$ #"o("r+#采集了 *( 个大气总悬浮颗粒物"25V#样品$ 利用"E6

定量区分了碳质气溶胶的生物和化石来源并分析了其季节变化特征B结果表明$ 碳质气溶胶中生物碳所占比例的 2L值在
(‘*)$ h(‘$(’ 之间变化$ 均值为 (‘E#*$ 明显高于东京和北京等大城市地区的 2L均值$ 但低于 4C>8L@M978 等郊区或偏远地区

的 2L均值$ 说明拉萨碳质气溶胶的生物来源占较大比例B2L值季节变化明显$ 冬季的均值最大$ 春季逐渐降低$ 夏(秋季较

低B冬季高值与拉萨西郊当地居民使用木材(农业废弃物(干牛粪等燃料的能源结构密切相关’ 夏(秋季 2L值低说明化石碳的

增加$ 与旅游旺季机动车尾气排放增加等相关B""*626变化范围为 g’%‘Et hg’)‘"t$ 年均值为 g’)‘&t$ 其季节变化特征

并不明显$ 但夏季 ""*626偏大可能与化石碳增多有关B全年碳质气溶胶的 "
"*626变化范围很小$ 结合 2L值的季节变化推断拉

萨碳质气溶胶总体上受到生物质燃烧和机动车尾气等几个均匀混合的稳定来源影响B
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!!碳质气溶胶是大气气溶胶重要组成部分$ 能直
接或间接影响全球气候变化 *" h*+ $ 也对环境质量(
人类健康等会产生重要影响 *E h%+B大气中碳质气溶
胶有多种来源$ 包括化石燃料的燃烧(森林(植物秸
秆的燃烧(地表植被和土壤中的植物残体的释放等B



环!!境!!科!!学 *" 卷

根据 6>KKA@等 *$+提出的二元模型$ 可以将大气中碳
质气溶胶简单地分为生物碳和化石碳$ 前者主要受
生物影响$ 后者主要受工业生产( 汽车使用等人类
活动影响B通过加速器质谱"315#测得气溶胶样品
中"E6的 N16" N@KL@89F7?@K8 LCKQ78# 值$ 可以定
量分析碳质气溶胶中的化石碳和生物碳$ 被认为是
大气气溶胶源解析的一种很有前景的方法 *&+B从
6;C<978 等 *#+"#)) 年首次将"E 6用于来源估计以来$
全球开展了大量的相关研究 *"( h"*+B尽管利用 315
是研究碳质气溶胶的一种新颖和有前景的方法$ 但
由于大气气溶胶样品中碳含量低$ 用于 315 分析
的样品制备前处理过程比较复杂B目前为止$ 此类
研究在国内开展很少$ 仅仅报道过北京(青岛和湖
南南岳 N16值 *"E$")+B
近年来$ 拉萨正在加速城市化进程$ 车辆的增

长和旅游业的发展$ 将对当地的大气环境造成影
响 *"%+B同时拉萨当地居民的生活方式(能源消费结
构(宗教活动等造成的拉萨独特的大气污染过程也
引人关注 *"%$"$+B本研究利用"E 6和 ""* 6的定量分
析$ 认识大气气溶胶中化石碳和生物碳在不同季节

的变化特征$ 并对影响 N16值季节变化的原因进
行探讨$ 以期为拉萨今后采取针对性治理大气环境
措施提供有益参考B

IJ材料与方法

ILIJ样品采集与质量控制和质量保证
大气气溶胶采样地点"’#o*&r,$ #"o("r+#设在

拉萨市西郊的中国科学院青藏高原研究所拉萨部办

公大楼楼顶"图 "#$ 气溶胶采样器距地面高度约为
*( FB采样点临近拉萨市郊主干道"金珠西路#$ 四
周开阔$ 没有大规模空气污染排放源"如工厂等#$
大气主要受到交通(附近居民的生活排放及宗教活
动影响$ 能够较好代表城市大气状况B采样仪器为
大流量气溶胶采集仪 6̂D"((( "青岛崂山电子仪器
总厂#$ 利用 ’ 种不同滤膜采样时$ 保证真空泵平
均流量相同$ 均为 (‘# F*.FA8 g"$ 采样时间设为 "
周$ 空气流量按拉萨地区气象参数转化为标准体
积B’((%D(&D() h’(($D($D") 共采集到 *( 个样品
"表 "#$ 其中用玻璃纤维膜采集的样品 "" 个$ 特氟
龙"9@;R78#膜采集的样品 "# 个B收集到的滤膜用铝

图中粗线为金珠西路

图 IJ西藏拉萨市大气气溶胶采样点位置
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表 IJ采样参数&D"2浓度及 !7& !1和 !
IM-值"#

2CQ;@"!/@M>;9M7RMCFN;A8UNCKCF@9@KM$ 2L$ 2RC8? "
"*6SC;>@M

实验室编号 样品号 采样日期 V125V浓度O#U.F
g* 2L 2R ""*626Ot

["&*" 2" ’((%D(&D() h’((%D(&D"* ) (‘E)’ q(‘((’ (‘)E& q(‘((’ g’%‘"$
Z["&*’ 2’ ’((%D(&D") h’((%D(&D"# ) (‘)E" q(‘((’ (‘E)# q(‘((’ g’%‘(’
Z["&** 2* ’((%D(#D(" h’((%D(#D() ) (‘*&) q(‘((’ (‘%") q(‘((’ g’)‘&’
Z["&*E 2E ’((%D(#D") h’((%D(#D’" ) (‘*E& q(‘((* (‘%)’ q(‘((’ g’)‘$%
Z["&*) 2) ’((%D"(D(" h’((%D"(D() ) (‘)*% q(‘((’ (‘E%E q(‘((’ g’%‘E(
Z["&*% 2% ’((%D"(D") h’((%D"(D’( ) (‘*$# q(‘((’ (‘%’" q(‘((’ g’)‘&)
Z["&*$ 2$ ’((%D""D(" h’((%D""D($ ) (‘E$E q(‘((’ (‘)’% q(‘((’ g’)‘&%
Z["&*& 2& ’((%D""D") h’((%D""D’( ) (‘E#’ q(‘((’ (‘)(& q(‘((’ g’)‘EE
Z["&*# 2# ’((%D"’D(" h’((%D"’D() ) (‘))) q(‘((’ (‘EE) q(‘((’ g’)‘$(
Z["&E( 2"( ’((%D"’D") h’((%D"’D’( ) (‘))& q(‘((’ (‘EE’ q(‘((’ g’)‘"(
Z[’((" 2"" ’(($D("D(" h’(($D("D() ) (‘)%’ q(‘((’ (‘E*& q(‘((’ g’)‘)*
Z[’((’ 2"’ ’(($D("D") h’(($D("D’( ) (‘)(& q(‘((’ (‘E#’ q(‘((’ g’)‘E$
Z[’((* 2"* ’(($D(’D(" h’(($D(’D() ) (‘)(& q(‘((’ (‘E#’ q(‘((’ g’)‘)"
Z["$)( Z=(" ’(($D(’D() h’(($D(’D") "E$‘& (‘)&) q(‘((’ (‘E") q(‘((’ g’)‘)*
Z[’((E 2"E ’(($D(’D") h’(($D(’D"# ) (‘$(’ q(‘((* (‘’#& q(‘((’ g’)‘)(
Z["$)" Z=(’ ’(($D(’D"# h’(($D(*D(" ")E‘* (‘%’( q(‘((* (‘*&( q(‘((’ g’)‘")
Z[’(() 2") ’(($D(*D(" h’(($D(*D() ) (‘)%( q(‘((’ (‘EE( q(‘((’ g’)‘’*
Z["$)’ Z=(* ’(($D(*D() h’(($D(*D") "$)‘E (‘))# q(‘((’ (‘EE" q(‘((’ g’)‘’’
Z[’((% 2"% ’(($D(*D") h’(($D(*D"# ) (‘E&$ q(‘((’ (‘)"* q(‘((’ g’)‘)*
Z["$)* Z=(E ’(($D(*D"# h’(($D(ED(" ’"’‘" (‘E#( q(‘((* (‘)"( q(‘((’ g’)‘)&
Z[’(($ 2"$ ’(($D(ED(" h’(($D(ED($ ) (‘E$) q(‘((’ (‘)’) q(‘((’ g’)‘$$
Z["$)E Z=() ’(($D(ED($ h’(($D(ED") ’#’‘" (‘E’) q(‘((’ (‘)$) q(‘((’ g’)‘#(
Z[’((& 2"& ’(($D(ED") h’(($D(ED"# ) (‘E&) q(‘((’ (‘)") q(‘((’ g’)‘#(
Z["$)) Z=(% ’(($D(ED’( h’(($D()D(" ’’"‘" (‘EE# q(‘((’ (‘))" q(‘((’ g’)‘#)
Z[’((# 2"# ’(($D()D(" h’(($D()D() ) (‘*#% q(‘((’ (‘%(E q(‘((’ g’)‘$$
Z["$)% Z=($ ’(($D()D() h’(($D()D") "&)‘E (‘)"" q(‘((* (‘E&# q(‘((’ g’)‘%%
Z["$)$ Z=(& ’(($D()D"# h’(($D(%D(" ’""‘" (‘)’E q(‘((’ (‘E$% q(‘((’ g’%‘*’
Z["$)& Z=(# ’(($D(%D() h’(($D(%D") "$*‘* (‘E(’ q(‘((’ (‘)#& q(‘((’ g’%‘*"
Z["$)# Z="( ’(($D(%D"# h’(($D($D(" "*E‘" (‘*#E q(‘((’ (‘%(% q(‘((’ g’%‘*(
Z["$%( Z="" ’(($D($D() h’(($D($D") #(‘’ (‘E’% q(‘((’ (‘)$E q(‘((’ g’%‘*E

"# ,)- 表示数据未测

箔包好$ 避光冷藏保存B采样之前$ 首先将玻璃纤
维野外滤膜和特富龙"9@R;78#空白滤膜做对比分析B

采用 *3"CLA?DC;HC;ADCLA?#流程尽可能将滤膜上的物
质洗脱之后$ 利用同于分析样品的操作分析流程进
行前处理和测试B北京大学核物理与核技术国家重
点实验室的小型化加速质谱"V6315#对"E6的测量

灵敏度为 % k"( g")$测量误差 p(‘)m *"&+ $ 利用
V6315 测试每个样品至少重复测定 ’ 次$结果表
明$ 滤膜的本底"E6含量" N16值#均近似等于 ("2L
#($. s%#$ ’ 种滤膜均适合本研究B采样过程中$

设计采集的若干野外空白滤膜中"E6含量" N16值#

也近似等于 (B在样品测试过程中$ 任意挑选出 *

个样品进行了重复测试$ 重复测试样品的总碳
"979C;LCKQ78#偏差均在 )m以内$ 利用 V6315 测
的"E6的 N16值精度控制在 "mh’mB

ILK!样品前处理

ILKLI!化学前处理过程
对玻璃纤维膜和特富龙膜$ 采用目前国内(外

实验室通用的 *3"CLA?DC;HC;ADCLA?#流程B首先加入
过量 ’ F7;.4g"的 \6;$ 加热去除碳酸盐$ 洗成中

性后加入 " F7;.4g"的 ,C0\$ 浸泡 & h"’ :$ 去除
其中吸附的 腐 殖 酸$ 洗 成 中 性 后 加 入 少 量 ’
F7;.4g"的 \6;$ 除去在以上处理过程中可能产生
的次生碳酸盐$ 最后洗成中性并烘干备用B
ILKLK!总碳的转化
将适量样品加入已添加线状氧化铜和银丝并在

%((u高温下处理过的石英管中$ 然后接入真空系
统$ 在 " k"( g*真空条件下抽取 * : 以上后$ 用液化

气 a氧气焰密封焊断B密封好的石英管样品置于马
弗炉中$ 在 &%(u条件下$ 加热 ’ :$ 将样品中有机
碳转化为 60’ 气体B
ILKLM!提纯和合成

"E""
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将上述处理好的样品置于 6KCLH 管中$ 接入真
空系统$ 抽真空后$ 将石英管在 6KCLH 管中破碎$
样品中的气体释放$ 通过液氮 a酒精的冷阱"温度
控制在 g$( hg"((u之间#除去其中的水蒸气$ 液
氮冷阱将60’ 气体冷冻分离B将其中一份60’ 气体

做"*6同位素分析$ 另一份 60’ 气体再提纯 ’ h* 次
后$ 用液氮冷阱将其收集在置有 [8(2A\’ 和 =@粉
并抽好真空的玻璃管中$ 用火焰焊断封管B将上一
步所得到的样品玻璃管置于马弗炉中 )((u加热 *
:$ %((u加热 E : 合成 315D"E6测量专用石墨靶B
ILM!样品分析

"*6同位素分析采用 =A88AUC8 W+423N;>M_4
质谱进行分析B每个样品测定 ’ 次$ 结果取其平均
值$ 仪器的测定相对标准偏差为 q(‘"t’"E 6的
N16值使用北京大学 ,+6公司小型化加速质谱
"V6315#测定$ 测量采用美国国家标准局 ,T5 0_
$和 0_""E6草酸标准B所有样品的石墨靶制备(
"*6和总碳的分析均在中国科学院广州地球化学所
实验室完成$"E 6测定由北京大学核物理与技术国
家重点实验室完成B

KJ结果与讨论

KLI!碳质气溶胶的来源估计方法
大气中碳质气溶胶来源简单地分为生物碳和化

石碳 *$+B315 测定的"E 6是样品相对于标准样品
"E6O"*6的同位素丰度比$ 以 N16表示$ 其值代表碳
质气溶胶中生物碳所占的比例"也用 2F 表示#B生

物体形成化石碳的漫长过程中"E 6完全衰变$ 最终
经化石燃料燃烧等形式释放到大气中$ 其 N16值
为 (B生物碳排放源保持与大气的物质交换$ 产生
的气溶胶中含有"E6$ 由于受 ’( 世纪 )( 年代以来热
核武 器 试 验 影 响$ 生 物 来 源 碳 的 N16 值 为
"($m *"#+ $ 近似为 "‘"B为消除核爆炸效应影响$ 通
过公式""#和"’#校正 *’(+可得到消除核爆影响后的

碳质气溶胶中生物碳所占比例 2L"表 "#和化石碳所
占比例 2RB

2L 3
2F
"‘"

""#

2R3" 42L 3" 4
2F
"‘"

"’#

KLK!25V浓度(生物碳和化石碳含量季节变化特征
本研究获得了 ’(($ 年 ’ h$ 月玻璃纤维滤膜样

品的 25V"979C;M>MN@8?@? NCK9AL;@M#质量浓度 "表
"#$ 采样期间 25V浓度最高值出现 E 月中旬$ 为

’#’‘’ #U.Fg*$ 平均浓度为 "&&‘( #U.Fg*$ 与
[:C8U等 *"%+报道的拉萨,风季- ") h"" 月# 25V平
均值 "$%‘( #U.Fg*相当B由于气象因素可以影响
气溶胶各成分的浓度$ 因此在讨论生物碳和化石碳
随时间的变化趋势时$ 一般用其碳所占的质量分数
代替浓度值 *’"+B采样期间 26"979C;LCKQ78# 占 25V
的质量分数平均为 $‘)$m$ 变化范围在 E‘%)m h
"E‘(#m"图 ’#B由2L和 2R值乘以 26占25V的质量
分数分别得到生物碳和化石碳的质量分数B从图 ’
可以看出$ 采样期间化石碳含量波动幅度较小$ 说
明气溶胶中化石碳存在稳定来源 *’"+B虽然采样点
位于拉萨市区西郊$ 但靠近拉萨市区东(西向主干
道的金珠西路$ 交通排放的尾气常年来源稳定$ 因
此化石碳主要是来自机动车的排放B生物碳质量分
数从 ’ 月份下旬以来显著减少$ 变化范围从 ’‘)m
h&‘$m$ 冬季生物碳质量分数明显高于春季和夏
季$ 与冬季 2L均值高于其它季节一致"图 *#B

图 KJD-和化石碳&生物碳含量变化

=AUB’!-CKAC9A78M7RL789@89KC9A77R979C;LCKQ78$ R7MMA;

LCKQ78 C8? QA7U@8ALD?@KAS@? LCKQ78

图 MJ!7值和 !1值$!1YI Z!7%季节变化

=AUB*!5@CM78C;SCKAC9A78M7R2LC8? 2R"2Rs" g2L# SC;>@M

KLM!拉萨 2L值与世界其它地区对比
表 ’ 列出了拉萨与世界其它地区的 2L值B世界

范围对比可见$ 城市 2L"2R#值均低"高#于郊区或偏

’E""
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远地区$ 说明城市碳质气溶胶中来自化石碳的比例
较大$ 而化石碳主要受工业燃料燃烧和交通尾气等
来源的影响$ 2L"2R#值低"高#值反映城市大气环境
污染状况相对严重B从城市地区对比可以看出$ 拉
萨 2L均值为 (‘E#*$ 高于北京(东京"表 ’#$ 说明拉
萨大气环境受人类活动影响远小于世界上特大城

市$ 与拉萨经济发展(工业生产水平相对落后$ 是
我国大气污染程度低(空气质量较好的城市相
符 *’’$’*+B从郊区或偏远地区对比可以看出 "表’ # $

郊区或偏远地区 2L均值高于拉萨$ 这与 2@88@MM@@

-C;;@</@UA78(678K7@*"*$’E+等采样点周边植被状况较
好$ 碳质气溶胶来源以生物源为主密切相关B如
4C>8L@M978 地区主要为植被覆盖$ 远离人类活动影
响且没有化石碳的排放源$ 当地 2L值远高于拉萨等

世界其它地区 *"’+B本研究采样地点位于拉萨市西
郊$ 碳质气溶胶受汽车尾气排放等来源影响$ 同时
也受周边植被状况(附近居民生产活动等产生的生
物碳影响$2L均值表现出高于城市地区而低于郊区

表 KJ拉萨市 !7值与世界其它地区对比

2CQ;@’!67FNCKAM78 Q@9P@@8 2LSC;>@MA8 4:CMCC8? 79:@KK@UA78MA8 9:@P7K;?

采样地点
2L值

最小值 最大值 平均值
采样时间!!! 碳种类 文献

城市地区

郊区或偏
远地区

拉萨 (B*)$ (B$(’ (BE#* ’((% 年 & 月 h’(($ 年 $ 月 26 本研究

北京"东单# (B(’* (B"%( (B(#( "##* 年 # h"’ 月 26 *"E+

北京"中关村# (B"#( (B*%( (B’&( "##* 年 # h"’ 月 26 *"E+
27H<7 (B*%$ ’((’ 年 E 月 h’((* 年 ’ 月 26 *’)+
2@88@MM@@-C;;@</@UA78 (BE&( (B#)( (B%$( ’((" h’((E 年 26 *"*+
,CM:SA;;@$ 2, (B)"( (B$*( (B%E( "### 年 % 月 ’" 日 h$ 月 "* 日 26 *’%+

4C>8L@M978$ 2CMFC8AC (B&)$ "B"(% (B#)E
’((’ 年冬季(’((* 年夏季(
冬季和’((E 年夏季

26和 06 *"’+

678K7@$ \7>M978 (BE"’ (B$’* (B)$& ’((( 年 & 月 26 *’E+

或偏远地区B
KLN!2L季节变化特征及来源探讨
前人研究工作大多限于短期采样$ 无法对不同

季节的 2L值进行比较"表 ’#B拉萨气溶胶采样周期
持续为 " C$ 2L值的季节变化"图 *#特征表现为冬季
较高$ 春季降低$ 而夏(秋季较低B
冬季2L均值为 (‘)$)$ 高于年平均值 (‘E#*$ 表

明碳质气溶胶以生物碳来源为主B文献*"*$’$+研
究表明$ 冬季生物碳主要来源为居民使用木材取
暖(农业废弃物燃料及森林火灾B事实上$ 冬季太
阳辐射弱(气温较低(对流层底部层结稳定(光合作
用弱等因素会促使植物产生的 -06M等生物碳减
少 *"’$"*+ $ 导致冬季 2L将出现低值B拉萨冬季 2L高值
的主要原因应归结于当地居民使用木材(农业废弃
物(干牛粪等作为燃料的独特能源消耗结构B春季
2L处于一个下降阶段$ 主要是春季来自居民使用木
材(农业废弃物(牛粪等燃料取暖产生的生物碳减
少B尽管夏季和秋季 2L有波动$ 但总体上为全年的
低值B碳质气溶胶中化石碳增加可能原因是 % 月拉
萨进入旅游旺季$ 旅游的人数迅速增多$ 主干道上
机动车使用增加等造成大气中化石碳含量的升高B
值得注意的是$ 在 & 月下旬和 "( 月中旬出现 ’ 个 2L
异常高值"图 )#$ 与采样点原始记录的附近路面施

工日期一致$ 表明地面扬尘中含有土壤表层有机质
的碳质气溶胶的释放可能使 2L值增大

*’&$’#+B

KLQ !"*6季节变化特征及来源探讨
不同季节大气 25V中 ""*626的变化情况$ 按春

"* h) 月#(夏"% h& 月#(秋"# h"" 月#(冬""’ h’

月# E 个季节分别进行统计$ 结果表明 "表 * #$

""*626在 E 个季节的平均值变化很小 " g’%‘"t h
g’)‘)t#$ 春(夏季的值略高于秋(冬季B6CL:A@K

等 **(+研究认为$ 气溶胶中来自非生物源的 ""* 6值
高于生物源的值$ 拉萨夏季 ""*626偏大可能是由于
夏季碳质气溶胶中非生物源的化石碳的增加B研究
表明 **" h**+ $ 不同来源的碳有不同的 ""* 6范围!6E
植物 ""* 6范围为 g"&t hg&t’6* 植物 "

"* 6为

g**t hg’’t’煤 ""* 6为 g’$t hg’’t’天然
气为 g%(t hg*)t’化石燃料为 gE(t hg’)tB

由于不同来源碳的 ""* 6存在差异$ 通过 ""* 6探讨
碳的来源成为可能 **E h*%+B拉萨 ""*626变化范围"表

"#包含在多种碳源的 ""* 6值范围之内$ 因而通过
""*6很难确定其碳质气溶胶的来源B @̂等 *"*+ 在

2@88@MM@@-C;;@</@UA78 类似研究也表明$ ""* 626变

化范围很小 " g’$‘’t hg’)‘(t#$ 仅利用 ""* 6

不能识别出碳质气溶胶的具体来源B文献*"*$*%$

*E""
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*$+指出$ ""*626变化范围很小$ 说明碳来源为单一

源$ 或受几个稳定均匀混合源的影响B拉萨 ""* 626
的变化范围很小"表 " 和表 *#$ 其来源可能单一$

但考虑到"E6分析结果"图 *#$ 碳质气溶胶来源是
不可能归结为单一来源$ 应该受到生物质燃烧(机
动车尾气等几个均匀混合的稳定来源的影响B

表 MJ不同季节 D-的 !IM-D-值统计结果
"# Ot

2CQ;@*!5@CM78C;M9C9AM9ALC;?C9C7R""*6Ot

年平均值
春季 夏季 秋季 冬季

最大值 最小值 平均值 最大值 最小值 平均值 最大值 最小值 平均值 最大值 最小值 平均值

g’)B& g’)B" g’)B# g’)B) g’)B’ g’)B# g’)B% g’)B$ g’%B* g’%B( g’)B& g’%BE g’%B"

"#春(夏(秋(冬样品数分别为 ""( )( %( &

MJ结论

""#拉萨 2L"2R#均值要明显高"低#于东京(北京

等特大城市$ 拉萨大气受机动车尾气排放产生的化
石碳影响较小$ 城市空气质量较好B

"’# 2L值的季节变化明显$ 冬季较高$ 夏(秋季
较低B冬季高值主要与当地独特的能源消费结构所
产生的大量生物碳有关B夏(秋季旅游旺季机动车
的大量使用所排放的尾气可能造成了 2L值的较低
值B化石碳质量分数变化说明$ 以机动车尾气排放
为主的化石碳来源稳定$ 生物碳质量分数变化也解
释了冬季 2L出现高值的原因B

"*#""*626季节变化特征并不明显$ 春(夏季略

高于秋(冬季$ 夏季 ""*626偏大可能是由于夏季碳质

气溶胶中非生物源的化石碳的增加B""*626变化范围
很小$ 无法用来判断碳质气溶胶的具体来源$ 但结
合 2L值判断$ 拉萨碳质气溶胶可能受到生物质燃
烧(机动车尾气等几个均匀混合的稳定来源的影响B
致谢! 西洛为样品采集做了大量工作$ 在此表

示感谢B中国科学院青藏高原研究所拉萨部工作人
员对本文的完成也提供很大帮助$ 一并表示致谢B
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