


渊匀哉粤晕允陨晕郧 运耘载哉耘冤摇 摇 耘晕灾陨砸韵晕酝耘晕栽粤蕴 杂悦陨耘晕悦耘 第 源猿 卷 第 员圆 期
圆园圆圆 年员圆 月员缘 日

目摇 摇 次渊卷终冤
关中平原城市群 孕酝圆援 缘时空演变格局及其影响因素 张军袁 金梓函袁 王玥袁 李旭袁 戴恩华渊缘猿猿猿 冤…………………………………………………
中原城市群 孕酝圆郾 缘浓度驱动因子联动效应及非线性影响 周志衡袁 周廷刚袁 秦宁渊缘猿源源 冤……………………………………………………………
长株潭城市群 孕酝圆援 缘和 韵猿 浓度时空分布特征及影响因素分析 刘贤赵袁 张国桥袁 杨文涛袁 吴业荣袁 李朝奎袁 任毅渊缘猿缘源 冤………………………
张掖市城区大气细颗粒物 孕酝圆援 缘的化学组成及来源解析 潘成珂袁 黄韬袁 高宏袁 常莉敏袁 宋世杰袁 毛潇萱袁 王佳欣袁 赵渊袁 马建民渊缘猿远苑 冤……
圆园员愿 耀 圆园员怨 年冬季天津和青岛 孕酝圆援 缘中重金属污染特征与健康风险评价 …………………………………………………………………

赵明升袁 任丽红袁 李刚袁 刘亚妮袁 赵刚袁 张佳浩袁 高元官袁 杨小阳渊缘猿苑远 冤……………………………………………………………………
青岛大气降水中金属浓度尧 溶解度及其来源解析 孔令冬袁 祁建华袁 张旭渊缘猿愿苑 冤……………………………………………………………………
圆园员缘 耀 圆园圆员 年陕西关中城市群臭氧污染变化趋势 赵伟袁 王硕袁 庞晓蝶袁 高博袁 卢清袁 刘明袁 陈来国袁 范绍佳渊缘猿怨怨 冤…………………………
海南省背景区域臭氧及其前体物污染特征 谢文晶袁 邢巧袁 谢东海袁 吴晓晨袁 胡珊瑚袁 徐文帅渊缘源园苑 冤……………………………………………
基于双维度校验的珠三角区域臭氧生成机制长期时空演化特征识别 杨雷峰袁 谢丹平袁 杨俊袁 韩静磊袁 刘丽君袁 袁自冰渊缘源圆员 冤………………
郑州市夏季大气 灾韵悦泽 污染特征及来源解析 齐一谨袁 王玲玲袁 倪经纬袁 何海洋袁 赵东旭袁 龚山陵渊缘源圆怨 冤………………………………………
兰州市夏季挥发性有机物污染特征及来源解析 杨燕萍袁 陈强袁 孟宪红袁 孙健袁 王莉娜袁 陶会杰袁 杨丽丽渊缘源源圆 冤………………………………
地下停车场 灾韵悦泽 污染特征与健康风险评价 刘妍袁 杨宁袁 孙露娜袁 吴亚君袁 宋鹏飞袁 赵耀袁 娄昆袁 毛洪钧渊缘源缘猿 冤………………………………
缸内直喷汽油车颗粒物化学组分特征 李家琛袁 葛蕴珊袁 王浩浩袁 王欣袁 郝利君袁 谭建伟渊缘源远源 冤…………………………………………………
废弃物焚烧处理温室气体排放情景模拟与预测 严薇袁 刘舒乐袁 吴正方袁 高庆先袁 杜海波袁 马占云袁 冯鹏渊缘源苑园 冤………………………………
长江颗粒渊类冤金属元素分布尧来源和向海输送 刘珈铭袁 吴文涛袁 刘笑天袁 刘军袁 王昊袁 臧家业袁 张爱军袁 冉祥滨渊缘源苑愿 冤………………………
澜沧江水系氮磷污染及硝酸盐来源解析 郭树芳袁 陈安强袁 习斌袁 居学海袁 黄宏坤袁 刘建香袁 毛妍婷袁 郭云周袁 雷宝坤渊缘源怨员 冤…………………
小浪底水库水沙调控期滨河湿地地下水与河水转化关系 肖春艳袁 刘怡凡袁 赵同谦袁 郭晓明袁 陈飞宏袁 杨晨渊缘源怨怨 冤……………………………
磨刀门水道输水水库群饮用水源水质的时空变化 张坤锋袁 昌盛袁 张琦袁 王恩瑞袁 谢琼袁 张茉莉袁 樊月婷袁 杨光袁 付青渊缘缘园怨 冤…………………
疫情背景下长江中游地区典型饮用水源中 孕孕悦孕泽 分布特征与风险评估 ……………………………………………………………………

樊月婷袁 昌盛袁 张坤锋袁 涂响袁 杨光袁 王山军袁 张茉莉袁 谢琼袁 付青渊缘缘圆圆 冤……………………………………………………………………
北江中上游地表水和沉积物中 孕粤匀泽 和 孕悦月泽 污染特征和风险评估 …………………………………………………………………………

昌盛袁 白云松袁 涂响袁 付青袁 张坤锋袁 潘杨袁 王山军袁 杨光袁 汪星渊缘缘猿源 冤………………………………………………………………………
平朔矿区不同水体水化学特征及氟分布成因 孙龙袁 刘廷玺袁 段利民袁 张文瑞袁 郑国峰渊缘缘源苑 冤……………………………………………………
三峡水库典型消落带土壤 阅韵酝 组分特征及其对有效态镉释放影响 张宝豪袁 武亚遵袁 徐东昱袁 高丽袁 李艳艳袁 王启文袁 高博渊缘缘远园 冤…………
不同溶解氧条件下沉积物鄄水体系磷循环 刘笑天袁 刘军袁 王以斌袁 刘珈铭袁 吴文涛袁 冯耀袁 臧家业袁 冉祥滨渊缘缘苑员 冤……………………………
圆园员员 耀 圆园员怨 年鄱阳湖水质演化特征及主要污染因子解析 谢慧钰袁 胡梅袁 嵇晓燕袁 曹炳伟袁 贾世琪袁 徐建袁 金小伟渊缘缘愿缘 冤……………………
乌梁素海表层沉积物中营养盐和重金属分布特征以及风险评价 杜彩丽袁 黎佳茜袁 李国文袁 李晓光袁 赵琛袁 张列宇渊缘缘怨愿 冤……………………
生物炭吸附雨水径流难生物降解有机氮效能及机制 苏增辉袁 孙萍袁 陈友媛袁 罗冠杨袁 王秀海袁 郑天元渊缘远园愿 冤…………………………………
不同水源补给河流浮游植物群落结构特征及其与环境因子的关系 侯颖袁 李信袁 白灵袁 白乙娟袁 张淑荣袁 王圣瑞袁 郑蕾袁 丁爱中渊缘远员远 冤……
锰氧化物改性生物炭基质材料对典型喹诺酮类抗生素的吸附及其在人工湿地的应用 ……………………………………………………

高惠子袁 田伟君袁 张子钰袁 邹梦圆袁 杨淑洁袁 赵婧袁 储美乐袁 江俊峰渊缘远圆苑 冤…………………………………………………………………
运韵匀 活化小麦秸秆生物炭对废水中四环素的高效去除 徐晋袁 马一凡袁 姚国庆袁 张宇珊袁 杨李琪袁 周娜袁 范世锁渊缘远猿缘 冤………………………
改性凹凸棒负载硫化亚铁的制备及其对水中 酝燥渊遇冤的吸附机制……………………………………………………………………………

练建军袁 邬洪艳袁 叶天然袁 孔巧平袁 徐晴袁 吴朝阳袁 陈波袁 牛司平渊缘远源苑 冤……………………………………………………………………
桉树生物炭负载绿色合成纳米零价铁去除水中 悦则渊遇冤 刘沁文袁 丁爱中袁 梁信袁 谢领辉袁 鄢俊彬袁 李娜渊缘远缘苑 冤…………………………………
镁改性硅藻土回收废水氮磷产物对水中 孕遭圆 垣 和 在灶圆 垣 的去除 吴盈秋袁 夏鹏袁 李远袁 王学江渊缘远远苑 冤………………………………………………
钠化改性河南南部膨润土吸附亚甲基蓝性能分析 程飞鹏袁 杨冬亮袁 常乐袁 吴登峰渊缘远苑远 冤…………………………………………………………
上海市典型工业用地土壤和地下水重金属复合污染特征及生态风险评价 李晓曼袁 李青青袁 杨洁袁 黄沈发袁 张施阳袁 吉敏渊缘远愿苑 冤……………
重庆市煤矸山周边农用地土壤重金属污染评价和定量溯源解析 马杰袁 刘萍袁 刘今朝袁 郭春会袁 张秀袁 王玲灵渊缘远怨愿 冤…………………………
典型石油场地周边土壤重金属形态特征及源解析 宫健袁 何连生袁 李强袁 王耀锋袁 曹莹袁 刘晓雪袁 高存富渊缘苑员园 冤………………………………
基于 孕酝云 模型的垃圾焚烧厂周边农田土壤重金属源解析 张恬雨袁 胡恭任袁 于瑞莲袁 林承奇袁 黄华斌渊缘苑员愿 冤……………………………………
香河县农田土壤重金属污染生态与健康风险评价 陈瑜佳袁 屈星辰袁 张斌袁 李现涛袁 朱国平袁 査同刚渊缘苑圆愿 冤……………………………………
地质构造单元交接带表土中重金属污染特征对比及源解析院以重庆城口地区为例 …………………………………………………………

刘永林袁 吴梅袁 刘睿袁 李军袁 倪润祥袁 刘双燕袁 田兴磊袁 赵家宇袁 刘怡袁 夏传波渊缘苑源圆 冤………………………………………………………
新疆典型地区植物和土壤多环芳烃污染特征尧来源解析及健康风险评价 ……………………………………………………………………

杨北辰袁 解启来袁 郑芊袁 郑晓波袁 叶金明袁 唐成金袁 梁晓晖渊缘苑缘员 冤……………………………………………………………………………
肥料调控强化象草对重度 悦凿 污染农田修复效果 伍港繁袁 周航袁 唐棋袁 辜娇峰袁 曾鹏袁 廖柏寒渊缘苑远员 冤……………………………………………
微碱性土壤施用烟秆生物炭与磷酸盐降低小麦籽粒镉积累 …………………………………………………………………………………

杨艳征袁 张银鸽袁 李畅袁 扶海超袁 秦世玉袁 王龙袁 刘亥扬袁 刘红恩袁 睢福庆袁 赵鹏渊缘苑远怨 冤……………………………………………………
产多胺细菌提高小麦 悦凿 抗性和消减 悦凿 吸收机制 姬明飞袁 吴雪姣袁 李晓哲袁 陈兆进袁 姚伦广袁 张君袁 庞发虎袁 韩辉渊缘苑苑愿 冤…………………
硫酸盐还原菌对碱性和酸性农田土壤中重金属的钝化效果及其作用机制 …………………………………………………………………

高羽袁 刘雨辰袁 郭晓方袁 吉莉袁 张桂香袁 张哲海袁 夏红丽袁 何文峰袁 张博远渊缘苑愿怨 冤……………………………………………………………
巨大芽孢杆菌对土壤理化性质及植物富集镉锌的影响 王萍袁 李一曼袁 王雪佳袁 许亚琼袁 张书强袁 李倩袁 徐凯莉袁 李荣华袁 张增强渊缘苑怨愿 冤……
嘉陵江滨岸带不同土地利用类型土壤真菌群落结构与功能多样性 竹兰萍袁 徐飞袁 王佳颖袁 朱智豪袁 张拓袁 张富斌渊缘愿园愿 冤……………………
添加生物炭对琼北地区双季稻田生物固氮的影响 ……………………………………………………………………………………………

赵炎袁 袁新生袁 唐瑞杰袁 邵晓辉袁 李凯凯袁 文昌丽袁 陈绮琦袁 伍延正袁 孟磊袁 汤水荣渊缘愿员怨 冤…………………………………………………
基于早鄄悦猿晕源研究环境中甲氧苄啶的光降解行为及其毒性 朱娜袁 王星阳袁 焦俊恒袁 王磊袁 梁栋袁 李广科袁 桑楠渊缘愿猿圆 冤…………………………
野双碳冶目标下中国省域碳排放核算分析 杨柏袁 秦广鹏袁 邬钦渊缘愿源园 冤………………………………………………………………………………
长株潭城市群地类转移的碳传导效应与预测 杨旭袁 刘贤赵渊缘愿缘园 冤…………………………………………………………………………………
基于分类的张家港市生活垃圾典型处置情景环境效益分析 张涛袁 郑钧文袁 孙煜璨袁 白冬锐袁 杨婷袁 张冰袁 郭含文袁 陈坦袁 王洪涛渊缘愿远员 冤……
叶环境科学曳第 源猿 卷渊圆园圆圆 年冤总目录 渊缘愿苑猿 冤…………………………………………………………………………………………………………
叶环境科学曳征订启事渊缘猿愿远冤 摇 摇 叶环境科学曳征稿简则渊缘缘圆员冤摇 摇 信息渊缘远园苑袁缘苑源员袁缘苑远愿冤



耘糟燥鄄耘灶增蚤则燥灶皂藻灶贼葬造运灶燥憎造藻凿早藻 宰藻遭
环 境 科 学耘灶增蚤则燥灶皂藻灶贼葬造 杂糟蚤藻灶糟藻

第源猿卷第员圆期 圆园圆圆年员圆月
灾燥造援源猿袁晕燥援员圆 阅藻糟援袁圆园圆圆

青岛大气降水中金属浓度尧 溶解度及其来源解析

孔令冬员袁圆袁 祁建华员袁圆鄢袁 张旭员袁圆
渊员援 中国海洋大学海洋环境与生态教育部重点实验室袁 青岛摇 圆远远员园园曰 圆援 青岛海洋科学与技术试点国家实验室 海洋生态与环

境科学功能实验室袁 青岛摇 圆远远圆猿苑冤
摘要院 利用 圆园圆园 年 远 月至 圆园圆员 年 远 月期间在青岛地区采集到的 源圆 场降水共计 缘源 个样品袁分析了雨水中 粤造尧 云藻尧 在灶尧 悦怎尧
孕遭尧 晕蚤尧 悦凿 和 灾 等 愿 种金属元素的浓度尧 溶解度尧 来源和影响因素援 除 粤造尧 云藻 和 灾 主要来自自然源外袁其余金属元素受自然

源和人为源的综合影响袁浓度变化较大援 其中袁常量元素浓度 籽渊粤造冤和 籽渊云藻冤的平均值为渊苑员园郾 怨 依 怨远怨郾 源冤滋早窑蕴 原员和渊源园怨郾 员 依
缘园猿冤滋早窑蕴 原员曰 微量元素浓度 籽渊在灶冤尧 籽渊晕蚤冤尧 籽渊悦怎冤尧 籽渊孕遭冤尧 籽渊灾冤和 籽渊悦凿冤的平均值分别为渊苑员郾 苑 依 猿苑郾 怨冤尧 渊愿郾 怨 依 员源郾 源冤尧
渊苑郾 缘 依 愿郾 缘冤尧 渊员郾 愿 依 圆郾 猿冤尧 渊员郾 远 依 员郾 远冤和渊园郾 员 依 园郾 员冤滋早窑蕴 原员 援 金属元素的溶解度特征与浓度不同袁微量元素的溶解度普遍高

于常量元素袁晕蚤尧 悦怎尧 在灶 和 孕遭 的溶解度较高袁分别为渊源源郾 愿 依 圆愿郾 圆冤豫尧 渊猿远郾 圆 依 圆愿郾 猿冤豫尧 渊猿源 依 圆愿郾 远冤豫和渊员源郾 员 依 员员郾 愿冤豫曰 粤造
和 云藻 的溶解度较低袁分别为渊远郾 缘 依 员员郾 愿冤豫和渊远郾 员 依 员缘郾 愿冤豫 援 在连续降水过程中袁金属元素的浓度和溶解度变化较复杂援 由
于 粤造 和 云藻 在大气气溶胶中本底值较高袁从降水初期到降水中期袁粤造 和 云藻 的浓度平均值没有明显变化袁在这 愿 种元素浓度总

和中占比增加 员豫 耀猿豫袁而微量元素浓度明显下降袁悦怎 和 悦凿 浓度下降约 愿园豫 援 当降雨量 跃 圆园 皂皂 时袁粤造 和 云藻 的浓度迅速降

低袁相较于初期下降约 员 辕 猿袁而此时 在灶尧 悦怎 和 孕遭 等元素的去除率基本饱和袁金属元素总去除率为 圆园豫 耀远园豫 援 除 粤造 外袁其余元

素的溶解度均随降雨量增大而呈现先升后降的趋势袁与降水频次尧 降雨量和金属来源等因素有关援 青岛地区降水中的金属元
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摇 摇 当前袁中国面临的大气污染状况日益严重袁其中

金属已成为大气中重要的环境污染物之一咱员暂 援 大气

中的金属物质主要来自汽车尾气尧 工业生产和生物

质燃烧等活动袁对人体和环境均会造成不良影

响咱员袁圆暂 援 有研究表明咱猿暂 袁重金属会严重损害人体的神

经系统袁更易引发人体心血管疾病援 在高营养盐低叶

绿素 渊澡蚤早澡 灶怎贼则蚤藻灶贼 造燥憎 糟澡造燥则燥责澡赠造造袁 匀晕蕴悦冤 海域袁大
气沉降中的 云藻 和 悦怎 等金属是海洋浮游植物的重



环摇 摇 境摇 摇 科摇 摇 学 源猿 卷

要营养源袁会对海洋初级生产力产生重要影响咱源 耀 远暂 援
有研究发现咱苑暂 袁在缺氧环境中 云藻 会促进海洋中原

核生物的生长援 而高浓度的 悦怎 会破坏细胞袁抑制浮

游植物的光合作用袁并可能与不同金属相互作用袁共
同对植物生长产生协同抑制作用咱远暂 援

大气中污染物的去除主要通过干尧 湿沉降完

成袁其中大气降水是空气中金属颗粒物去除的湿沉

降过程咱愿暂 援 与干沉降相比袁湿沉降作为一种脉冲式

输入源具有随机性袁与气候类型和地理环境等密切

相关袁可能对环境产生更加显著的影响援 比如在地中

海气候区袁由于降水较少袁大气污染物主要以干沉降

的形式去除曰 而在西欧地区的研究中显示袁湿沉降

占据该区域大气沉降的 苑园豫以上咱怨袁员园暂 援 受气候和工

业排放强度等因素的影响袁降水中金属的浓度存在

着较大的空间差异袁例如厦门雨水中 籽渊在灶冤的平均

值为 远园 滋早窑蕴 原员 咱愿暂 袁而印度加尔各答报道的雨水中

籽渊在灶冤的平均值仅为 圆远 滋早窑蕴 原员咱员员暂 袁前者为亚热带

海洋性气候区袁而后者为热带季风气候区袁降水更为

充沛袁雨水对金属的稀释作用更强曰 华北典型内陆

城市济南咱员圆暂 的雨水中 籽 渊 在灶冤 的平均值为 怨圆郾 怨
滋早窑蕴 原员袁约为华北沿海城市青岛咱员猿暂 的 猿 倍袁这主要

是由于济南重工业比较发达袁城市周围多山加剧了

污染物的富集援 此外袁有研究发现咱员员袁员猿暂 袁青岛和印度

等地区雨水中微量元素的总浓度基本呈现冬尧 春季

高于夏尧 秋季的特征袁这主要由于不同季节金属元

素的来源和降雨量存在较大差异援
环境中只有溶解态金属才能对生物产生直接影

响咱怨暂 援 目前袁有研究报道了土耳其雨水中金属元素

的溶解度为 员源豫 耀 远员豫 咱员源暂 袁高于李茜等咱员猿暂 在青岛

的研究结果袁特别是 粤造 和 云藻 的溶解度高出近一倍袁
这可能是由于区域气候特征尧 污染源尧 降水量和水

频率差异所导致援 在伊兹密尔地区的研究发现袁经历

过较长的干旱期之后袁雨水中金属元素的溶解度低

于该地区的平均值咱员源暂 援 此外袁金属元素的溶解性一

般会受到降水 责匀 的影响咱员猿暂 袁 悦蚤扎皂藻糟蚤燥早造怎 等咱员源暂 的
研究表明袁大气中的 杂韵圆 原

源 尧 悦葬圆 垣 和 晕匀猿 等组分会显

著影响雨水的 责匀袁当雨水酸性增强时袁金属元素的

溶解度会随之上升援 匀藻葬造 等咱员缘暂发现人为源更可能是

水溶性金属的主要来源袁王志文等咱员远暂 发现雨水中

云藻 和 孕 的溶解度与降雨量相关援 虽然已有部分降水

中金属浓度与溶解度的研究袁但是袁对金属浓度和溶

解度在持续降水过程中的变化仍然知之甚少袁对大

气降水中溶解态金属特征和影响因素的系统研究还

相对缺乏援
由于青岛位于山东半岛东部袁与黄海海域相接袁

受温带季风气候影响袁降水充沛且具有显著的海洋

性气候特点袁故湿沉降对该区域大气金属污染物的

去除扮演着重要角色援 同时袁作为中国东部主要沿海

城市之一袁青岛地区人口密集袁工业发达袁环境变化

和人为活动对该地区的环境造成了一定的影响咱员苑暂 援
因此袁本研究于 圆园圆园 年 远 月至 圆园圆员 年 远 月采集了

青岛近岸的大气降水样品袁分析了降水中 粤造尧 云藻尧
在灶尧 悦怎尧 孕遭尧 晕蚤尧 悦凿 和 灾 的浓度和溶解度袁讨论金

属元素的浓度和溶解度的变化特征袁分析其影响因

素袁以期为探究金属元素对陆地和海洋生态系统的

影响提供参考援
员摇 材料与方法

员郾 员摇 样品采集与保存

图 员摇 青岛市近海区域降水采集点站位示意

云蚤早援 员摇 蕴燥糟葬贼蚤燥灶 燥枣 责则藻糟蚤责蚤贼葬贼蚤燥灶 泽葬皂责造蚤灶早 泽蚤贼藻
蚤灶 贼澡藻 糟燥葬泽贼葬造 则藻早蚤燥灶 燥枣 匝蚤灶早凿葬燥

圆园圆园 年 远 月 耀 圆园圆员 年 远 月在中国海洋大学崂

山校区渊猿远毅员远忆晕袁 员圆园毅园缘忆耘冤观测平台采集青岛大

气降水样品袁距离海岸约 苑 噪皂 渊见图 员冤援 使用 在砸鄄
猿怨园员 型全自动降水采样器渊青岛众瑞智能仪器有限

公司冤对降水进行自动采集袁盛装于聚四氟乙烯样

品瓶袁采样口距地面 员郾 缘 皂援 每次降水发生时袁采样

器自动开启并收集雨水袁当降雨量累计满 员园 皂皂 后

自动切换至下一个样品瓶袁降水结束后及时取回样

品援 根据国家降水等级划分标准咱员愿暂 袁依据降水量分

为小雨渊 约 员园 皂皂冤尧 中雨渊员园 耀 圆园 皂皂冤和大雨渊 跃
圆园 皂皂冤袁共收集 源圆 场降水总计 缘源 个有效样品袁包

愿愿猿缘



员圆 期 孔令冬等院 青岛大气降水中金属浓度尧 溶解度及其来源解析

含 怨 场连续降水的分时段样品援 采样期间使用标准

雨量计对降水量进行同步记录袁部分样品降雨量低

渊 约 圆 皂皂冤无法满足分析要求袁为无效样品袁本文未

统计援
所采集的样品带回实验室后分装为 源 份院一份

立刻使用 责匀 计测定其 责匀 值曰 一份直接保存袁用于

测定总态金属曰 一份经 园郾 源缘 滋皂 滤膜过滤后保存袁
用于测定溶解态金属曰 另一份经 园郾 源缘 滋皂 滤膜过滤

后保存袁用于测定水溶性无机离子援 分装后的样品于

原圆园益冷冻保存袁并在一个月内完成处理测定援 使用

猿园 皂蕴 酝蚤造造蚤鄄匝 水作为现场空白援
员郾 圆摇 样品分析

对测定总态金属的样品采用湿法消解进行前处

理院取 缘 皂蕴 雨水样品袁向样品中加入 圆 皂蕴 远缘豫 的

匀晕韵猿渊优级纯冤和 员 皂蕴 远缘豫 的 匀云渊优级纯冤袁在高

压聚四氟乙烯消解罐中 员愿园益消解 源愿 澡援 消解完成

后袁取出聚四氟乙烯罐袁并在 员愿园益下加热除酸袁直
至其近干咱员猿暂 援 使用 圆豫 硝酸将残留物溶解袁定容至

圆缘 皂蕴援 处理后样品溶液盛放在高密度聚乙烯瓶中袁
于 原 圆园益 冷 冻 保 存 待 测援 用 陨悦孕鄄酝杂 渊 美 国袁
孕藻则噪蚤灶耘造皂藻则 耘蕴粤晕 阅砸悦陨陨冤 进行总态和溶解态金属

浓度测定援
用于测定降水中水溶性离子的样品解冻后袁使

用 陨悦杂员员园园 型离子色谱仪渊美国袁阅蚤燥灶藻曾冤测定气溶

胶中水溶性无机离子 渊 晕匀 垣
源 尧 晕葬 垣 尧 运 垣 尧 酝早圆 垣 尧

悦葬圆 垣 尧 晕韵 原
猿 尧 杂韵圆 原

源 和 悦造 原 冤援 取与实际降水样品相同

体积的现场空白进行同步处理援 样品分析的详细过

程见文献咱员怨暂援
样品采集与处理过程中所使用的器皿均预先经

过酸洗处理袁以确保实验过程中样品不受玷污援 所有

浓度均经过现场空白校正援
员郾 猿摇 数据分析

员郾 猿郾 员摇 加权平均浓度

由于雨水 责匀 及其所含化学组分浓度与降雨量

相关袁故文中所涉及到 责匀 及化学组分未经特殊说

明均为加权平均值咱员远暂 院
糟增 越 鄱灶

蚤 越 员
渊糟蚤窑匝蚤冤 鄱灶

蚤 越 员
匝蚤 渊员冤

式中袁 糟增为一次完整降水中化学组分渊金属元素和

水溶性离子冤的加权平均值曰 灶 为降水次数曰 糟蚤 为一

次降水中化学组分浓度袁滋早窑蕴 原员曰 匝蚤 为一次降水的

降水量袁皂皂援

责匀增 越 原 造燥早员园










鄱灶

蚤 越 员
渊糟蚤窑匝蚤冤

鄱灶

蚤 越 员
匝蚤










渊圆冤

糟蚤 越 员园 原责匀 渊猿冤
式中袁责匀增为一次完整降水 责匀 的加权平均值曰 糟蚤 为
一次降水中 匀 垣 浓度袁滋早窑蕴 原员曰 责匀蚤 为一次降水的

责匀 值曰 其余参数同式渊员冤援
员郾 猿郾 圆摇 富集因子法 渊藻灶则蚤糟澡皂藻灶贼 枣葬糟贼燥则袁 耘云冤

本研究以 粤造 作为参考元素咱圆园暂 袁计算降水样品

中金属元素的富集因子渊耘云冤袁分析判断元素来源援
由于连续降水中期和后期污染物的去除主要以云内

清除为主袁对大气颗粒物的去除效果有限咱员远暂 袁故本

研究所涉及的连续降水的 耘云 值以金属元素的前期

浓度值进行计算袁降水样品中元素的 耘云 使用公式

渊源冤计算院
耘云 越 渊糟蚤 辕 糟粤造冤样品 辕 渊糟蚤 辕 糟粤造冤土壤 渊源冤

式中袁 糟蚤 和 糟粤造分别为降水和土壤中考察元素 蚤渊云藻袁
在灶袁 晕蚤袁 孕遭袁 悦怎袁 悦凿 和 灾冤和参考元素渊粤造冤的含量援
本地区土壤中的元素含量源于文献咱圆员暂 援 元素 蚤 的 耘云
值越大袁表示元素 蚤 受人为活动影响越大袁参考标准

为咱圆园暂 院当 耘云 约员 时袁元素 蚤 主要来自自然环境曰 当 员
臆耘云 约员园 时袁元素 蚤 为轻度富集曰 当 员园臆耘云 约 员园园
时袁元素 蚤 为中度富集曰 当 耘云逸员园园 时袁 元素 蚤 为重

度富集援
员郾 猿郾 猿 摇 正 定 矩 阵 因 子 分 解 法 渊 责燥泽蚤贼蚤增藻 皂葬贼则蚤曾
枣葬糟贼燥则蚤扎葬贼蚤燥灶袁 孕酝云冤

在本研究中袁利用美国环保署推荐的正定矩阵

因子分解法来确定降水中金属元素的来源援 该模型

可依据大气颗粒物中不同化学组分的时间变化差异

识别和量化排放源袁通过提前预设合理的示踪物能

够保证模型具有较好的可解释性袁这是目前气溶胶

和降水领域常用的源解析受体模型咱圆圆袁圆猿暂 援 孕酝云 的分

析原理参考文献咱圆源暂援 对于金属元素的不确定度袁
如果测定金属元素浓度小于或等于所用的方法检测

限渊酝阅蕴冤袁则不确定度渊哉灶糟冤使用公式渊缘冤计算院
哉灶糟 越 渊缘 辕 远冤 伊 酝阅蕴 渊缘冤

摇 摇 如果金属元素浓度大于所使用的 酝阅蕴袁则代入

误差 函 数 渊 藻则则燥则 枣则葬糟贼蚤燥灶 冤 和 金 属 元 素 浓 度

渊糟燥灶糟藻灶贼则葬贼蚤燥灶冤袁此时不确定度渊哉灶糟冤使用公式渊远冤
计算院

哉灶糟 越 咱渊藻则则燥则 枣则葬糟贼蚤燥灶 伊 糟燥灶糟藻灶贼则葬贼蚤燥灶冤圆 垣
渊园援 缘 伊 酝阅蕴冤圆暂员 辕 圆 渊远冤

摇 摇 本研究中模拟残差位于 原 圆 耀 圆 范围内袁模型预

测浓度与观测浓度显著相关渊 则圆 越 园郾 怨员冤袁表明拟合

结果合理咱源暂 援
圆摇 结果与讨论

圆郾 员摇 青岛大气降水中金属浓度及溶解度特征

研究期间袁青岛地区记录到的总有效降雨量达

怨愿猿缘



环摇 摇 境摇 摇 科摇 摇 学 源猿 卷

缘远远郾 远 皂皂袁与 圆园员员 耀 圆园员远 年青岛统计年均降雨量

缘愿源郾 圆 皂皂咱圆缘暂基本持平援 本文所测定的 粤造尧 云藻尧 在灶
和 悦怎 等 愿 种元素的浓度中袁常量元素 粤造 和 云藻 的浓

度最高袁 籽渊粤造冤和 籽渊云藻冤范围分别为 圆缘郾 愿 耀 缘 源园圆郾 苑
滋早窑蕴 原员和 员缘郾 怨 耀 圆 怨远圆郾 猿 滋早窑蕴 原员 渊图 圆冤袁加权平均

值为 苑员园郾 怨 滋早窑蕴 原员和 源园怨郾 员 滋早窑蕴 原员渊表 员冤援 除土耳

其外咱圆远暂 袁显著高于其他主要城市站点渊表 员冤援 一般

认为 粤造 和 云藻 与地壳源关联性较强援 云藻 的 耘云 处于

园郾 圆 耀 远郾 圆袁也表明了其主要为地壳源渊图 猿冤援 此外袁

青岛位于亚洲沙尘的传输路径上袁易受沙尘事件影

响咱源暂 援 通过卫星数据得知渊 澡贼贼责泽院 辕 辕 凿蚤泽糟援 早泽枣糟援 灶葬泽葬援
早燥增 辕 冤袁采样期间袁青岛地区共经历了 苑 次沙尘事件袁
其中 圆园圆员 年 源 月 员远 日与 缘 月 苑 日发生了两次沙尘

事件袁时间间距较短袁而在此期间的降水中 粤造 和 云藻
含量明显上升袁悦怎 和 灾 也出现类似的响应袁可能受

到沙尘影响援 在新疆昌吉雨水的研究表明咱圆苑暂 袁沙尘

暴期间降水中 晕葬尧 酝早 和 粤造 等地壳元素的浓度显

著升高援 陆源输入增强也可能导致雨水中的金属元

横坐标表示样品编号袁由日期渊月鄄日冤和数字组成袁其中数字野园冶表示一场降水样品袁数字野员尧 圆 和 猿冶分别表示一场连续降水的前尧 中和后期

图 圆摇 圆园圆园 年 远 月至 圆园圆员 年 远 月青岛沿海地区降雨量尧 降水样品 责匀尧 金属元素浓度和溶解度

云蚤早援 圆摇 砸葬蚤灶枣葬造造袁 责匀袁 糟燥灶糟藻灶贼则葬贼蚤燥灶袁 葬灶凿 泽燥造怎遭蚤造蚤贼赠 燥枣 皂藻贼葬造 藻造藻皂藻灶贼泽 蚤灶 葬贼皂燥泽责澡藻则蚤糟 责则藻糟蚤责蚤贼葬贼蚤燥灶
蚤灶 贼澡藻 糟燥葬泽贼葬造 则藻早蚤燥灶 燥枣 匝蚤灶早凿葬燥 枣则燥皂 允怎灶藻 圆园圆园 贼燥 允怎灶藻 圆园圆员
表 员摇 世界不同地区降水中金属元素的浓度员冤 辕 滋早窑蕴 原员

栽葬遭造藻 员摇 悦燥灶糟藻灶贼则葬贼蚤燥灶泽 燥枣 皂藻贼葬造 藻造藻皂藻灶贼泽 蚤灶 葬贼皂燥泽责澡藻则蚤糟 责则藻糟蚤责蚤贼葬贼蚤燥灶 蚤灶 凿蚤枣枣藻则藻灶贼 葬则藻葬泽 燥枣 贼澡藻 憎燥则造凿 辕 滋早窑蕴 原员

类型 站点 粤造 云藻 在灶 悦怎 孕遭 晕蚤 悦凿 灾 文献

济南 员愿郾 怨 圆怨郾 源 怨圆郾 怨 圆郾 苑 愿郾 员 员郾 缘 园郾 缘 要 咱员圆暂
唐山 圆源苑郾 苑 圆怨员 愿愿郾 苑 缘郾 源 员愿郾 猿 员郾 源 园郾 猿 员郾 源 咱猿员暂

内陆 北京 要 要 圆源郾 缘 猿郾 园 要 要 园郾 圆 园郾 愿 咱猿圆暂
昌吉 怨郾 猿 源苑郾 怨 员愿郾 猿 怨郾 怨 园郾 圆苑 圆郾 员圆 园郾 员 缘郾 圆 咱圆苑暂

土耳其 怨愿园 苑缘园 园郾 员 远郾 员 员怨郾 员 源郾 员 怨郾 缘 圆郾 圆 咱圆远暂
青岛 苑员园郾 怨 源园怨郾 员 苑员郾 苑 苑郾 缘 员郾 愿 愿郾 怨 园郾 员 员郾 远 本研究

青岛 猿愿缘 员怨猿 猿园郾 源 要 猿郾 愿 要 要 员郾 员 咱员猿暂
深圳 远园郾 愿 要 圆苑郾 员 猿郾 员 员郾 猿 园郾 怨 园郾 猿 圆郾 缘 咱圆怨暂

沿海 厦门 要 要 远园 圆愿郾 愿 员郾 源 苑郾 源 园郾 圆 园郾 源 咱愿暂
印度 圆源 员源 圆远 猿郾 苑 园郾 苑 源郾 愿 园郾 员 园郾 缘 咱员员暂

英吉利海峡 要 要 员员郾 远 园郾 怨 员郾 苑 要 园郾 园愿 要 咱员园暂
土耳其 源愿源郾 缘 苑源猿郾 圆 缘园郾 圆 猿郾 怨源 员员郾 源 苑郾 圆 园郾 愿 要 咱圆愿暂

员冤野要冶表示文献中无相应数据

园怨猿缘



员圆 期 孔令冬等院 青岛大气降水中金属浓度尧 溶解度及其来源解析

素浓度明显上升袁表 员 中土耳其内陆站点咱圆远暂 粤造 和
云藻 的浓度明显高于该国沿海站点咱圆愿暂 的值援 在微量

元素中袁 籽渊在灶冤 值最高袁在 员源郾 缘 耀 员愿园郾 圆 滋早窑蕴 原员之
间变动袁平均值为 苑员郾 苑 滋早窑蕴 原员 援 在灶 的 耘云 值很高袁
处于 圆圆郾 圆 耀 远圆猿郾 苑袁其中位值为 员缘缘郾 猿袁是人类活动

的重要指示元素袁广泛存在于各个生产活动中袁如工

业生产尧 汽车尾气和金属加工等咱苑暂 援 与其他站点相

比袁本地区雨水中 在灶 的浓度仅低于济南袁同时也超

过了近期青岛的观测值咱员猿暂 袁表明青岛地区地表水或

土壤有可能会受到 在灶 污染袁并且风险正呈现上升趋

势援 其余微量元素浓度 籽 渊 悦怎冤尧 籽 渊 孕遭冤尧 籽 渊 晕蚤冤尧
籽渊悦凿冤和 籽渊灾冤较低袁其范围在 园 耀 怨园 滋早窑蕴 原员之间袁
平均值均低于 员园 滋早窑蕴 原员袁其中 籽渊悦凿冤的平均值最

低袁 仅 为 园郾 员 滋早窑蕴 原员 援 籽 渊 晕蚤 冤 的 平 均 值 为 愿郾 怨
滋早窑蕴 原员袁高于表 员 中其他站点数值袁包括厦门咱愿暂 和
深圳咱圆怨暂等同类型沿海城市援 有研究表明 晕蚤 和 灾 与

重油燃烧有关咱猿园暂 袁故经常作为船舶排放的指示物援
因此袁青岛地区的降水可能受到来自海上船舶尾气

的影响援 除 灾 的富集因子低于 员园 外袁其余微量元素

中 孕遭尧 悦怎 和 晕蚤 的 耘云 中位值处于 员园 耀 猿园 之间袁而
悦凿 的 耘云 中位值为 员缘缘援 这说明青岛降水中 在灶尧 悦凿尧
孕遭 和 悦怎 等微量元素主要来源于人为源袁受到了汽

车尾气和工业燃煤等活动的影响咱猿园暂 袁导致显著富

集曰 另一方面袁研究期间降水样品中微量元素的 耘云
变动范围较大袁说明微量元素也有自然源袁同时受到

人为活动和自然天气过程渊如沙尘和台风等冤的共

同影响袁变化复杂援
与雨水中金属元素的浓度不同袁本研究中金属

元素溶解度呈现出人为源元素高于自然源元素的特

点袁说明人为源排放促进了溶解态金属的生成援 由于

粤造 和 云藻 主要来源于地壳土壤袁故其溶解度在所有

考察元素中最低袁分别为 远郾 缘豫 和 远郾 员豫 援 该结果与

李茜等咱员猿暂 的研究基本一致袁但比土耳其的报道

值咱圆远暂约低一倍袁这与金属来源存在地理及大气环境

差异有关援 微量元素在雨水中的溶解度从高到低依

次为院晕蚤渊源源郾 愿豫 冤尧 悦怎渊猿远郾 圆豫 冤尧 在灶渊猿源豫 冤和 孕遭
渊员源郾 员豫 冤袁其中袁在灶 和 孕遭 的溶解度低于之前该区域

的研究结果咱员猿暂 袁这可能与降水 责匀 和金属在大气环

境中的富集程度有关援 有报道称袁金属元素的溶解度

与金属离子的形式有关袁而金属盐在土壤或水中的

水解主要取决于阴离子平衡尧 氧化还原条件和酸度

等条件咱怨暂 援 由于雨水样品中溶解态 悦凿 和 灾 浓度低

于检测限袁故本文不讨论 悦凿 和 灾 的溶解度援
青岛地区的降水受季节影响明显援 本研究中袁除

冬季渊员圆 月至次年 圆 月冤未采集到有效降水外袁采集

样品中约有 远源豫 来自夏季渊远 耀 愿 月冤袁而后依次为

图 猿摇 青岛沿海区域降水中金属元素富集因子

云蚤早援 猿摇 耘灶则蚤糟澡皂藻灶贼 枣葬糟贼燥则泽 燥枣 皂藻贼葬造 藻造藻皂藻灶贼泽 蚤灶 葬贼皂燥泽责澡藻则蚤糟
责则藻糟蚤责蚤贼葬贼蚤燥灶 蚤灶 贼澡藻 糟燥葬泽贼葬造 则藻早蚤燥灶 燥枣 匝蚤灶早凿葬燥

春季渊猿 耀 缘 月冤和秋季渊怨 耀 员员 月冤袁分别占全年样品

数的 圆员豫和 员缘豫 援 夏季降雨量达 猿苑愿郾 愿 皂皂袁占全年

降雨量的 远苑豫 援 青岛夏尧 秋季降雨中 粤造尧 云藻尧 孕遭 和

灾 的浓度明显低于春季渊表 圆冤袁这与 圆园员远 年青岛地

区的研究结果一致咱员猿暂 袁该研究表明青岛在冬季和春

季暴发霾和沙尘等污染事件频率较高袁而降水频率

低袁会导致降水中污染物含量增加援 青岛春季沙尘

多发袁强风携卷大量地面尘埃使空气中颗粒物明

显增多袁沙尘天气不仅导致矿尘物质增多袁附着在

颗粒物上的人为源污染物质如 孕遭 和 在灶 的含量等

也会升高咱猿猿暂 援 有研究表明咱员猿暂 袁青岛地区雨水中 粤造尧
云藻尧 孕遭 和 在灶 等金属元素的浓度均表现为春季高

于夏 季袁 特 别 是 云藻 在 春 季 中 的 浓 度 渊 耀 猿远园
滋早窑蕴 原员冤达到了夏季渊 耀 圆园 滋早窑蕴 原员冤的 员愿 倍援 微量

元素在夏季和秋季降雨中浓度相近袁但 粤造 和 云藻 在

夏季降水中的浓度相较于秋季低 圆园豫 耀 猿园豫袁故整

体上由于夏季雨量大尧 雨水冲刷作用更强烈袁降水

中金属元素含量较低援 金属元素溶解度的季节特

征与浓度不同袁常量元素 粤造 和 云藻 在夏季的溶解度

明显高于其他季节袁而 悦怎尧 孕遭 和 在灶 等微量元素在

春季的溶解度仅为 愿豫 耀 圆苑豫袁夏尧 秋季则达到

员源豫 耀 远园豫袁这可能与其来源的季节差异有关咱猿源暂 援
富集因子结果显示渊表 猿冤袁云藻 和 灾 在不同季节的

耘云 均 约 员园袁说明 云藻 和 灾 主要为自然源袁且来源无

显著的季节差异援 降水中 在灶尧 悦凿尧 晕蚤尧 孕遭 和 悦怎 在

夏季的 耘云 值为春季的 猿 耀 缘 倍袁主要表现为中度

耀 重度富集袁除 在灶 外袁所有金属元素在春季的 耘云
值均为全年最低袁表明春季受沙尘和扬尘等自然

源的显著影响援 有研究表明咱猿猿暂 袁青岛近岸大气气溶

胶中 孕遭 和 悦凿 等重金属在非沙尘期主要呈细模态

分布袁而沙尘期间袁其在 圆郾 员 耀 源郾 苑 滋皂 粗粒径段上

出现次峰袁且该粒径段 耘云 均小于 员园袁这说明自然

源贡献上升会导致金属在粗模态分布增加袁且金

属富集程度降低援

员怨猿缘



环摇 摇 境摇 摇 科摇 摇 学 源猿 卷

表 圆摇 青岛沿海区域不同季节降水中金属元素的浓度及溶解度员冤

栽葬遭造藻 圆摇 悦燥灶糟藻灶贼则葬贼蚤燥灶 葬灶凿 泽燥造怎遭蚤造蚤贼赠 燥枣 皂藻贼葬造 藻造藻皂藻灶贼泽 蚤灶 葬贼皂燥泽责澡藻则蚤糟 责则藻糟蚤责蚤贼葬贼蚤燥灶 蚤灶 凿蚤枣枣藻则藻灶贼 泽藻葬泽燥灶泽 蚤灶 贼澡藻 糟燥葬泽贼葬造 则藻早蚤燥灶 燥枣 匝蚤灶早凿葬燥
元素

春季 夏季 秋季 全年均值

浓度 辕 滋早窑蕴 原员 溶解度 辕 豫 浓度 辕 滋早窑蕴 原员 溶解度 辕 豫 浓度 辕 滋早窑蕴 原员 溶解度 辕 豫 浓度 辕 滋早窑蕴 原员 溶解度 辕 豫
粤造 员 源猿圆郾 怨 依 员 远圆远援 员 圆郾 猿 依 员援 怨 源苑愿郾 苑 依 远猿缘援 圆 怨郾 园 依 员源援 圆 远苑圆郾 苑 依 猿愿圆 员郾 远 依 员援 猿 苑员园郾 怨 依 怨远怨援 源 远郾 缘 依 员员援 愿
云藻 苑园远郾 缘 依 怨远苑援 猿 圆郾 猿 依 员援 缘 猿员员郾 源 依 圆缘园援 怨 愿郾 员 依 员怨援 缘 源园圆郾 猿 依 员怨愿援 怨 圆郾 愿 依 员援 猿 源园怨郾 员 依 缘园猿 远郾 员 依 员缘援 愿
在灶 苑愿郾 缘 依 圆员 愿郾 远 依 员员援 苑 远怨郾 远 依 源园援 猿 猿愿郾 园 依 圆源 苑园郾 缘 依 缘园援 远 缘源郾 圆 依 源圆援 圆 苑员郾 苑 依 猿苑援 怨 猿源郾 园 依 圆愿援 远
悦怎 苑郾 园 依 愿援 缘 圆苑郾 猿 依 员缘援 苑 苑郾 员 依 愿援 圆 源园郾 源 依 猿圆 员园郾 圆 依 员园援 远 猿园郾 圆 依 圆猿援 远 苑郾 缘 依 愿援 缘 猿远郾 圆 依 圆愿援 猿
孕遭 猿郾 远 依 源援 缘 远郾 愿 依 苑援 怨 员郾 猿 依 园援 怨 员远郾 远 依 员圆援 愿 员郾 圆 依 园援 猿 员源郾 猿 依 愿援 圆 员郾 愿 依 圆援 猿 员源郾 员 依 员员援 愿
晕蚤 远郾 员 依 猿援 苑 圆猿郾 远 依 员缘援 缘 员园郾 员 依 员苑援 苑 源愿郾 苑 依 圆愿 苑郾 远 依 缘援 圆 缘怨郾 员 依 猿园援 远 愿郾 怨 依 员源援 源 源源郾 愿 依 圆愿援 圆
悦凿 园郾 员 依 园援 员 要 园郾 员 依 园援 员 要 园郾 员 依 园援 员 要 园郾 员 依 园援 员 要
灾 圆郾 愿 依 圆援 缘 要 员郾 圆 依 园援 苑 要 员郾 愿 依 员援 怨 要 员郾 远 依 员援 远 要

员冤 溶解态 悦凿 和 灾 浓度未检出袁 野要冶表示无相应数据

表 猿摇 青岛沿海区域不同季节降水中金属元素的富集因子渊耘云冤
栽葬遭造藻 猿摇 耘灶则蚤糟澡皂藻灶贼 枣葬糟贼燥则 渊耘云冤 燥枣 皂藻贼葬造 藻造藻皂藻灶贼泽 蚤灶 葬贼皂燥泽责澡藻则蚤糟 责则藻糟蚤责蚤贼葬贼蚤燥灶 蚤灶 凿蚤枣枣藻则藻灶贼 泽藻葬泽燥灶泽 蚤灶 贼澡藻 糟燥葬泽贼葬造 则藻早蚤燥灶 燥枣 匝蚤灶早凿葬燥

季节 云藻 在灶 晕蚤 孕遭 悦怎 悦凿 灾
春季 园郾 怨 员苑愿郾 员 员怨郾 缘 员怨郾 远 员怨郾 园 员猿猿郾 圆 圆郾 缘
夏季 圆郾 园 源怨园郾 怨 怨远郾 怨 猿缘郾 源 苑缘郾 猿 猿源园郾 愿 缘郾 圆
秋季 员郾 缘 员圆缘郾 愿 圆怨郾 猿 员源郾 源 远远郾 猿 员源怨郾 缘 圆郾 圆

圆郾 圆摇 连续降水过程中金属变化特征

通过观察连续分时段降水过程可以发现渊图 圆
和图 源冤袁雨水中 粤造 和 云藻 占比超过 怨缘豫袁微量元素

占比较低袁但在降水的不同阶段袁雨水中金属元素的

浓度及各金属元素占这 愿 种元素含量总和的比例发

生了明显变化援 本研究期间袁怨 场连续降水过程中金

属的变化趋势类似袁粤造 和 云藻 的浓度在降水初期至

降水中期无明显变化袁在降水中期至降水末期袁粤造
和 云藻 的浓度则普遍呈现出明显下降的趋势袁而 在灶尧
晕蚤尧 孕遭 和 悦怎 在各个时期均呈现出相似的变化趋

势援 为方便讨论袁将 怨 场连续降水过程的金属浓度加

权平均进行分析援 降水初期袁 籽渊粤造冤和 籽渊云藻冤的值分

别为 源员愿郾 源 滋早窑蕴 原员和 圆怨源郾 远 滋早窑蕴 原员袁占比为 缘员豫和

猿猿豫袁微量金属元素浓度均低于 员园园 滋早窑蕴 原员袁 籽渊悦凿冤
的值最低袁仅为 园郾 圆 滋早窑蕴 原员 援 降水中期袁愿 种金属元

素的浓度总和由 愿员猿郾 苑远 滋早窑蕴 原员 下降到 苑苑员郾 圆圆
滋早窑蕴 原员渊表 源冤袁而 粤造 和 云藻 所占比例分别增加了

员豫和 猿豫袁尽管有研究表明袁粒径较大的颗粒物在

降雨中更易被去除咱员远暂 袁但 粤造 和 云藻 的浓度平均值较

降水初期没有明显变化援 而其余元素在降水中期浓

度显著降低袁所占比例均下降袁这可能是由于常量元

素在环境中本底含量较高袁故强度较低的降水对其

清除效果有限援 微量元素浓度在降水中期下降幅度

更大援 其中 悦怎 和 悦凿 浓度下降最显著袁 籽渊 悦怎冤 和

籽渊悦凿冤在降水初期的值分别为 员圆郾 愿 滋早窑蕴 原员 和 园郾 圆
滋早窑蕴 原员袁至降水中期下降约 愿园豫 援 该现象一方面由

于空气中微量元素含量远低于 粤造 和 云藻袁雨水冲刷

导致其浓度快速降低曰 另一方面袁有研究发现当环

境湿度较高时袁颗粒物易凝结使粒径变大咱猿缘暂 袁这可

能进一步加速富集在细粒子中微量元素的去除援 降
水末 期袁 金 属 元 素 浓 度 进 一 步 降 低 到 缘远远郾 愿源
滋早窑蕴 原员袁 籽渊粤造冤和 籽渊云藻冤的值开始迅速下降袁分别从

降水中期的 猿怨怨郾 苑 滋早窑蕴 原员 和 猿园缘郾 员 滋早窑蕴 原员 下降到

圆怨远郾 远 滋早窑蕴 原员和 圆园愿郾 苑 滋早窑蕴 原员曰 除 在灶 外袁其余元素

的浓度基本保持稳定或略有增加袁表明微量元素浓

度在降水末期保持稳定在较低水平袁降水对其去除

效率已达到饱和援 在重庆地区的研究发现咱猿远暂 袁累计

降水量仅与 孕酝员园浓度呈显著负相关袁而与 孕酝圆郾 缘浓
度关系不大袁表明降水对空气中粗颗粒的去除作用

更明显援 有研究表明咱员远暂 袁在连续降水过程中袁降水末

期会出现细颗粒物浓度回升的现象袁大部分微量元

素主要富集在细颗粒物中袁故浓度有所增加援 此外袁
在降水末期袁各金属元素的比例与降水初期相对一

致袁故当雨量足够大时渊 跃 圆园 皂皂冤袁雨水中金属元素

浓度显著降低袁金属元素的总清除率为 圆园豫 耀 远园豫袁
但金属元素组成比例基本稳定袁与之前的研究结果

基本一致咱员猿袁猿苑暂 援
与浓度变化不同袁不同金属元素在持续降水过

程中的溶解度变化更加复杂援 在持续降水过程中袁粤造
的溶解度在降水初期最高袁达到 员圆郾 远豫袁并在降水中

后期持续下降到 圆郾 源豫袁结合浓度变化可知袁青岛夏

季雨水中溶解态 粤造 含量较高袁降水主要清除了 粤造
的可溶解组分袁这可能是由于青岛夏季雨水冲刷作

用较强袁空气中地壳源 粤造 相对较少袁而溶解态 粤造 主
要富集在细颗粒物上袁而降水末期主要发生的云内

清除过程则主要作用于直径 约 员 滋皂 的颗粒物咱员远暂 援
除 粤造 外袁其余元素的溶解度从降水初期到降水末期

呈现出先升高后降低的变化趋势援 一般认为 责匀 降

圆怨猿缘
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低有利于金属元素的溶解咱员猿暂 袁然而袁降水中仅有 在灶
和 云藻 的溶解度与 责匀 具有较高的负相关性渊图 缘冤袁
在灶 的溶解度与 责匀 的相关系数 则 越 原 园郾 猿源袁 云藻 的溶

解度与 责匀 的相关系数 则 越 原园郾 远猿曰 其余元素的溶解

度与 责匀 相关性较弱袁这与 悦蚤扎皂藻糟蚤燥早造怎咱员源暂 的研究结

果相似援 这说明袁在青岛研究期间袁责匀 不是影响金属

溶解度的关键因素援 本研究中袁除去一个异常值渊责匀

越猿郾 远冤外袁其余雨水的 责匀 均处于 缘郾 园 耀 苑郾 远袁有研究

表明咱圆远暂 袁当雨水 责匀 跃缘 时袁责匀 对雨水中金属元素的

溶解度的影响程度有所降低援 可见本研究中金属元

素溶解度对 责匀 值的低依赖性可能是由于 责匀 在较

小范围内浮动所致援 因此袁降水中金属元素的溶解度

主要受到降水强度尧 金属排放源和存在形态等因素

的影响援
表 源摇 青岛沿海区域连续降水过程不同阶段渊初期尧 中期和末期冤中金属元素的浓度及溶解度员冤

栽葬遭造藻 源摇 悦燥灶糟藻灶贼则葬贼蚤燥灶 葬灶凿 泽燥造怎遭蚤造蚤贼赠 燥枣 皂藻贼葬造 藻造藻皂藻灶贼泽 蚤灶 凿蚤枣枣藻则藻灶贼 责藻则蚤燥凿泽 燥枣 糟燥灶贼蚤灶怎燥怎泽 责则藻糟蚤责蚤贼葬贼蚤燥灶
渊责则藻造蚤皂蚤灶葬则赠 泽贼葬早藻袁 皂蚤凿鄄贼藻则皂 泽贼葬早藻 葬灶凿 造葬贼藻 泽贼葬早藻冤 蚤灶 贼澡藻 糟燥葬泽贼葬造 则藻早蚤燥灶 燥枣 匝蚤灶早凿葬燥

元素
降水初期渊责匀 越缘郾 远冤 降水中期渊责匀 越缘郾 源冤 降水末期渊责匀 越缘郾 缘冤

浓度 辕 滋早窑蕴 原员 溶解度 辕 豫 浓度 辕 滋早窑蕴 原员 溶解度 辕 豫 浓度 辕 滋早窑蕴 原员 溶解度 辕 豫
粤造 源员愿郾 源 员圆郾 远 猿怨怨郾 苑 员园郾 圆 圆怨远郾 远 圆郾 源
云藻 圆怨源郾 远 猿郾 猿 猿园缘郾 员 猿郾 怨 圆园愿郾 苑 员郾 远
在灶 苑怨郾 猿 员愿郾 怨 缘怨郾 苑 猿圆郾 员 源怨郾 员 猿员郾 愿
悦怎 员圆郾 愿 圆缘郾 愿 圆郾 猿 猿苑 缘郾 苑 圆圆郾 源
孕遭 员郾 圆 员猿郾 缘 园郾 苑 员怨郾 圆 圆郾 园 员园郾 源
晕蚤 远郾 猿 猿圆郾 员 圆郾 苑 猿苑 猿郾 苑 源愿郾 园
悦凿 园郾 圆 要 园郾 园源 要 园郾 员 要
灾 员郾 员 要 园郾 愿 要 园郾 怨 要

员冤多数样品溶解态 悦凿 和 灾 的浓度低于检测限袁野要冶表示无相关数据

图 源摇 青岛沿海区域不同降水阶段中金属元素的组成特征

云蚤早援 源摇 悦燥皂责燥泽蚤贼蚤燥灶 糟澡葬则葬糟贼藻则蚤泽贼蚤糟泽 燥枣 皂藻贼葬造 藻造藻皂藻灶贼泽 蚤灶 凿蚤枣枣藻则藻灶贼
责则藻糟蚤责蚤贼葬贼蚤燥灶 泽贼葬早藻泽 蚤灶 贼澡藻 糟燥葬泽贼葬造 则藻早蚤燥灶 燥枣 匝蚤灶早凿葬燥

圆郾 猿摇 影响青岛大气降水中金属溶解度的因素

为了解金属元素溶解度的影响因素袁对降水中

金属元素的溶解度与降水频次尧 降水量和排放源的

关系进行了讨论援 对比单月降水频次与金属溶解度

发现渊图 远冤袁圆园圆园 年 愿 月共统计到 员员 次完整降水袁
频次最高袁圆园圆园 年 员园 月和 圆园圆员 年 猿 月各统计到 员
次完整降水袁频次最低援 粤造 和 云藻 的溶解度整体上随

着降水频次的降低而下降袁从 愿豫 耀 员园豫下降到 园 耀
猿豫袁一方面袁说明一定时期内降水间隔增大不利于

以地壳源为主的 粤造 和 云藻 的溶解袁另一方面袁高频率

的降水对粗颗粒物中难溶性 粤造 和 云藻 化合物的清除

可能进一步导致金属的可溶解组分占比上升援 有研

究表明咱猿愿暂 袁降水时长越长且频率越高袁对大气污染

物的去除效果越好援 而在以 在灶尧 孕遭 和 悦怎 等为代表

的人为源金属元素中袁没有发现类似的规律袁悦怎尧 晕蚤
和 在灶 在 圆园圆园 年 怨 月和 员园 月的溶解度明显高于其

图 缘摇 青岛沿海区域雨水中 在灶 和 云藻 溶解度与 责匀 的关系

云蚤早援 缘摇 悦燥则则藻造葬贼蚤燥灶 遭藻贼憎藻藻灶 贼澡藻 泽燥造怎遭蚤造蚤贼赠 燥枣 在灶袁 云藻袁 葬灶凿 责匀
蚤灶 葬贼皂燥泽责澡藻则蚤糟 责则藻糟蚤责蚤贼葬贼蚤燥灶 蚤灶 贼澡藻 糟燥葬泽贼葬造 则藻早蚤燥灶 燥枣 匝蚤灶早凿葬燥

他月份援 由于微量元素具有相对地壳元素更丰富的

来源袁影响因素较为复杂袁因此袁这可能与降水中所

含酸组分浓度和金属元素的来源及存在形态有关援

猿怨猿缘
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图 远摇 青岛沿海区域降水单月频次与金属元素溶解度

云蚤早援 远摇 酝燥灶贼澡造赠 责则藻糟蚤责蚤贼葬贼蚤燥灶 枣则藻择怎藻灶糟赠 葬灶凿 贼澡藻 泽燥造怎遭蚤造蚤贼赠 燥枣 皂藻贼葬造 藻造藻皂藻灶贼泽 蚤灶 贼澡藻 糟燥葬泽贼葬造 则藻早蚤燥灶 燥枣 匝蚤灶早凿葬燥
大气中的 晕韵 原

猿 尧 杂韵圆 原
源 和 悦造 原 等水溶性无机离

子既是环境中重要的酸性物质袁又是与排放源密切

鄢表示在 园郾 园缘 级别渊双尾冤袁相关性显著袁 鄢鄢表示在 园郾 园员 级别渊双尾冤袁相关性显著

图 苑摇 青岛沿海区域降水中金属元素溶解度与降雨量和化学组分的相关性

云蚤早援 苑摇 悦燥则则藻造葬贼蚤燥灶 遭藻贼憎藻藻灶 贼澡藻 泽燥造怎遭蚤造蚤贼赠 燥枣 皂藻贼葬造 藻造藻皂藻灶贼泽 葬灶凿 糟澡藻皂蚤糟葬造 糟燥皂责燥泽蚤贼蚤燥灶 燥枣 葬贼皂燥泽责澡藻则蚤糟 责则藻糟蚤责蚤贼葬贼蚤燥灶 蚤灶 贼澡藻 糟燥葬泽贼葬造 则藻早蚤燥灶 燥枣 匝蚤灶早凿葬燥

相关的标志物援 对水溶性无机离子 渊 运 垣 尧 晕葬 垣 尧
酝早圆 垣 尧 悦葬圆 垣 尧 晕匀 垣

源 尧 晕韵 原
猿 尧 杂韵圆 原

源 和 悦造 原 冤尧 降水量和

金属元素溶解度进行相关性分析援 结果表明渊图 苑冤袁

影响降水中常量元素与微量元素溶解度的因素有明

显差别院粤造 的溶解度与降雨量呈现正相关关系袁
杂责藻葬则皂葬灶 相关系数渊 泽冤为 园郾 苑园猿袁表明雨水冲刷作用

可能会促使雨水中溶解态 粤造 比例的增加袁粤造 主要

富集在粗颗粒中袁更易与雨水发生机械碰撞而导致

源怨猿缘
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破碎并被溶解清除咱员远暂 援 而溶解态微量元素受水溶性

离子的影响更加显著援 在灶尧 晕蚤 和 悦怎 的溶解度与雨

水中 杂韵圆 原
源 尧 晕韵 原

猿 尧 酝早圆 垣 和 悦葬圆 垣 的浓度显著相关袁而
孕遭 与 悦怎 的溶解度相关性显著渊 泽 越 园郾 远愿猿冤袁说明

孕遭尧 在灶尧 悦怎 和 晕蚤 可能有共同的源或经历了大气中

相似的物理或化学过程袁这与 匀藻葬造 等咱员缘暂 的研究结

论类似援 一方面袁溶解态金属与 晕韵 原
猿 和 杂韵圆 原

源 等组

分有相同排放源援 有研究表明咱猿园暂 袁工业燃煤和机动

车尾气不仅释放 在灶尧 悦凿尧 孕遭 和 悦怎 等金属袁还会释

放出大量 杂韵圆 原
源 和 晕韵 原

猿 援 在华北地区袁煤炭消耗对

废气排放的影响最为显著袁煤炭消耗每提高 员豫袁
则废气排放量相应提高 员郾 源远豫 咱猿怨暂 袁而青岛地区机

动车尾气排放对该市 孕酝圆郾 缘 的贡献约为 员缘豫 咱源园暂 援
另一方面袁降水期间空气湿度较大袁气鄄粒转化生成

硝酸盐和硫酸盐等酸化过程加强袁也能促进金属

的溶解援 郧葬燥 等咱源员暂的研究发现袁在高湿度环境中二

次污染物更易生成袁大气中溶解态重金属容易与

孕酝圆郾 缘中的硝酸盐和硫酸盐发生反应袁形成水溶性

金属硫酸盐和硝酸盐援 因此袁主要来自工业生产活

动的水溶性离子等酸性成分可以促进微量元素的

溶解袁这与 杂澡蚤 等咱源圆暂的研究结果基本一致援
圆郾 源摇 青岛大气降水中金属的来源解析

为了解青岛降水中金属元素的来源袁本研究基

于 圆园圆园 年 远 月至 圆园圆员 年 远 月期间大气降水中化学

组分渊金属和水溶性无机离子冤的实验结果进行了

孕酝云 分析袁得到了 缘 个排放源相关的因子渊图 愿冤袁分
别为海洋气溶胶尧 船舶及石油工业尧 扬尘尧 二次气

溶胶及生物质燃烧和汽车尾气及其它活动援

图 愿摇 基于青岛沿海区域降水中化学组分的 孕酝云 源解析

云蚤早援 愿摇 孕酝云 泽燥怎则糟藻 葬灶葬造赠泽蚤泽 遭葬泽藻凿 燥灶 糟澡藻皂蚤糟葬造 糟燥皂责燥灶藻灶贼泽 燥枣 葬贼皂燥泽责澡藻则蚤糟 责则藻糟蚤责蚤贼葬贼蚤燥灶 蚤灶 贼澡藻 糟燥葬泽贼葬造 则藻早蚤燥灶 燥枣 匝蚤灶早凿葬燥
摇 摇 第 员 个因子含有大量的 晕葬 垣 尧 悦造 原 和 晕匀 垣

源 袁可
作为海盐指示物袁主要来自海洋的机械碰撞过

程咱猿园暂 援 悦造 原 辕 晕葬 垣 为 园郾 苑苑袁低于海水平均值渊员郾 愿冤袁这
可能是由于大气气溶胶的氯亏损现象所致袁即 晕韵曾

或 匀晕韵猿 直接与气溶胶中 晕葬悦造 反应生成 匀悦造 后挥

发损失咱源猿袁源源暂 曰 也可能与青岛地区 晕葬 垣 存在多种来源

有关袁有研究表明咱源缘暂 袁土壤源和人为源也是青岛地

区 晕葬 垣 的重要来源援 因此袁因子 员 被解释为海洋气溶

胶援 因子 圆 中袁晕蚤尧 悦怎尧 悦凿 和 灾 等重金属元素负载

较高袁水溶性离子含量较低援 有研究表明咱圆源暂 袁晕蚤 和 灾
是重油燃烧的重要产物袁也经常作为船舶发动机燃

烧的指示物袁青岛具有众多港口袁其中青岛港是中国

第二大港口袁船舶排放影响不可忽视曰 王珊珊等咱愿暂

在厦门的研究中发现袁悦怎 和 悦凿 的高负载与工业生

产过程密切相关袁故将因子 圆 解释为船舶及石油工

业援 因子 猿 中袁粤造 和 悦葬圆 垣 在其中呈现出最高的负载

渊缘远豫和 源苑豫 冤袁粤造 广泛存在于地表矿尘物质中袁
悦葬圆 垣 可作为沙尘源示踪物质咱源远暂 袁因此袁本研究中因

子 猿 解释为扬尘援 因子 源 中袁杂韵圆 原
源 尧 晕韵 原

猿 尧 晕匀 垣
源 尧 运 垣

和 酝早圆 垣 的负载较高袁其中 运 垣 被广泛认为是生物质

燃烧的重要指示物袁而燃煤生成的 杂韵圆 和 晕韵圆 等酸

性气体在大气中通过非均相反应会转化为 杂韵圆 原
源 和

晕韵 原
猿

咱员远暂 袁因此袁将因子 源 解释为二次气溶胶及生物

质燃烧援 因子 缘 的特征为 悦怎尧 孕遭尧 在灶 和 云藻 等具有

较高负载袁其中 悦怎 在该因子中占比最高袁达 远愿豫 援
有研究表明咱猿园暂 袁汽车尾气和金属冶炼过程会产生大

量 悦怎援 此外袁孕遭尧 在灶 和 云藻 等重金属元素广泛存在于

金属矿石尧 化石燃料和工业产品等原材料中袁在工

业产品的高温生产尧 化石燃料燃烧和垃圾焚烧等过

程中释放出来袁进入到大气中并参与区域或更大范

围内的迁移和循环咱源苑暂 援 因此袁笔者认为因子五为汽

车尾气及其它活动援

缘怨猿缘



环摇 摇 境摇 摇 科摇 摇 学 源猿 卷

对比各因子对青岛地区降水中化学组分的贡献

可见渊图 怨冤袁二次气溶胶及生物质燃烧渊猿苑郾 圆愿豫 冤
和海洋气溶胶渊圆怨郾 圆员豫 冤是最主要的贡献者袁其次

是扬尘渊员苑郾 怨员豫 冤尧 船舶及石油工业渊愿郾 猿远豫 冤和汽

车尾气排放及其它活动渊苑郾 圆源豫 冤援 这一结果与之前

有关气溶胶的源解析存在一定差异咱源袁圆源暂 袁主要体现

在海洋源贡献的升高以及机动车尾气排放贡献的降

低袁这与干湿沉降差异以及降水自身的季节分布特

征有关援 夏季气溶胶浓度较低袁降水频率在一年中最

高袁气团主要来源于海洋袁受海洋源影响强烈咱源缘暂 袁而
降水导致机动车排放的影响相对减弱援

图 怨摇 缘 种因子对青岛沿海区域降水中化学组分的贡献

云蚤早援 怨摇 悦燥灶贼则蚤遭怎贼蚤燥灶泽 燥枣 枣蚤增藻 枣葬糟贼燥则泽 贼燥 糟澡藻皂蚤糟葬造 糟燥皂责燥灶藻灶贼泽
燥枣 葬贼皂燥泽责澡藻则蚤糟 责则藻糟蚤责蚤贼葬贼蚤燥灶 蚤灶 贼澡藻 糟燥葬泽贼葬造 则藻早蚤燥灶 燥枣 匝蚤灶早凿葬燥

猿摇 结论

渊员冤 青岛近岸降水中金属元素浓度处于 园郾 员 耀
苑员园郾 怨 滋早窑蕴 原员袁地壳元素浓度明显高于微量元素浓

度曰 溶解度在 远豫 耀源缘豫变动袁呈现为微量元素溶解

度显著高于常量元素袁这与金属元素的来源尧 降雨

量和酸性组分等因素有关援 降水中 云藻 和 灾 的富集

因子较低袁受人类活动影响较小曰 在灶尧 悦凿尧 孕遭 和 悦怎
等微量元素呈现出中度 耀重度富集袁耘云 值变化范围

较大袁受到显著的人为源影响援
渊圆冤 青岛市降水中金属元素浓度呈现出春季明

显高于夏秋季的季节变化特征袁这与春季沙尘和夏

季高降水量有关援 金属元素的 耘云 值呈现春季较低袁
夏秋季较高的特点袁表明金属元素在春季受自然源

的影响较高援
渊猿冤 在连续降水过程中袁从降水初期到中期袁

在灶 和 孕遭 等微量元素在雨水中的浓度迅速降低袁但
是 粤造 和 云藻 浓度下降并不明显曰 从降水中期到末

期袁粤造 和 云藻 浓度明显减少袁而微量元素浓度基本达

到稳定袁不再变化援 从降水初期到末期袁云藻尧 悦怎尧 孕遭尧
在灶 和 晕蚤 的溶解度先升高后降低袁而 粤造 的溶解度从

员圆郾 远豫迅速下降到 圆郾 源豫 援
渊源冤 降水量与降水频次的增加会导致空气中溶

解态 粤造 和 云藻 的比例相对增加袁溶解态的 孕遭尧 在灶尧
晕蚤 和 悦怎 与雨水中 杂韵圆 原

源 尧 晕韵 原
猿 尧 酝早圆 垣 和 悦葬圆 垣 的浓

度显著相关袁主要来自人为排放过程援
渊缘冤金属元素源解析显示袁青岛地区降水中金

属元素主要来源于二次气溶胶及生物质燃烧

渊猿苑郾 圆愿豫 冤和海洋气溶胶渊圆怨郾 圆员豫 冤袁其次为扬尘

渊员苑郾 怨员豫 冤尧 船舶及石油工业渊愿郾 猿远豫 冤和汽车尾气

及其它活动渊苑郾 圆源豫 冤援
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耘灶增蚤则燥灶皂藻灶贼葬造 杂糟蚤藻灶糟藻袁 圆园园苑袁 圆愿渊员员冤院 圆缘远圆鄄圆缘远愿援

咱员猿暂摇 李茜袁 石金辉袁 李鹏志袁 等援 青岛大气降水中微量元素的浓

度及溶解度咱允暂 援 环境科学袁 圆园员愿袁 猿怨渊源冤院 员缘圆园鄄员缘圆远援
蕴蚤 匝袁 杂澡蚤 允 匀袁 蕴蚤 孕 在袁 藻贼 葬造援 悦燥灶糟藻灶贼则葬贼蚤燥灶泽 葬灶凿 泽燥造怎遭蚤造蚤贼赠 燥枣
贼则葬糟藻 藻造藻皂藻灶贼泽 蚤灶 葬贼皂燥泽责澡藻则蚤糟 责则藻糟蚤责蚤贼葬贼蚤燥灶 蚤灶 匝蚤灶早凿葬燥 咱 允 暂 援
耘灶增蚤则燥灶皂藻灶贼葬造 杂糟蚤藻灶糟藻袁 圆园员愿袁 猿怨渊源冤院 员缘圆园鄄员缘圆远援

咱员源暂摇 悦蚤扎皂藻糟蚤燥早造怎 杂 悦袁 酝怎藻扎扎蚤灶燥早造怎 粤援 杂燥造怎遭蚤造蚤贼赠 燥枣 凿藻责燥泽蚤贼藻凿 葬蚤则遭燥则灶藻
澡藻葬增赠 皂藻贼葬造泽咱 允暂 援 粤贼皂燥泽责澡藻则蚤糟 砸藻泽藻葬则糟澡袁 圆园园愿袁 愿怨 渊源冤院 猿怨远鄄
源园源援

咱员缘暂摇 匀藻葬造 酝 砸袁 匀蚤遭遭泽 蕴 砸袁 粤早蚤怎泽 砸 酝袁 藻贼 葬造援 栽燥贼葬造 葬灶凿 憎葬贼藻则鄄
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晕燥则贼澡 悦澡蚤灶葬咱允暂 援 粤贼皂燥泽责澡藻则蚤糟 砸藻泽藻葬则糟澡袁 圆园员愿袁 圆园猿院 圆园苑鄄圆员缘援

咱猿员暂摇 李月梅袁 潘月鹏袁 王跃思袁 等援 华北工业城市降水中金属元
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责燥造造怎贼蚤燥灶 糟澡葬则葬糟贼藻则蚤泽贼蚤糟泽 葬灶凿 泽燥怎则糟藻 葬责责燥则贼蚤燥灶皂藻灶贼 燥枣 孕酝员园 葬灶凿
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