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摘要  利用气相色谱/质谱(GC/MS)和气相色谱/同位素比值质谱(GC/IRMS), 就 2002年春季华北沿海青

岛两次特大沙尘长链正构烷烃的单体碳同位素组成进行了分析和研究. 结果显示典型植物蜡源正构烷

烃(C29和C31)单体碳同位素组成比典型人为源汽车尾气部分(C21~C23)明显偏轻. C29非沙尘期碳同位素组

成为 30.3 ‰  ~ 31.9 ‰ , 平均为 30.5 ‰ ; 特大沙尘期为 31.1 ‰  ~ 31.5 ‰ , 平均为 31.3 ‰ . C31非沙

尘期碳同位素组成为 31.1‰  ~ 33.0 ‰ , 平均为 31.4 ‰ ; 特大沙尘期为 31.3 ‰  ~ 32.6 ‰ , 平均为

31.7 ‰ . 研究区特大沙尘中的植物蜡主要来源于草本植物由长程输送而来, 本地源植物蜡主要来源于

落叶植物和木本植物. 华北沿海特大沙尘期的植物蜡 83.3%为 C3植物的贡献, 非沙尘期 C3植物对植物

蜡的贡献可占 80.0%, 表明现代气候环境下, 东亚沙尘向中国近海及西北太平洋输送的植物蜡主要源于

C3植物. 长链正构烷烃的分子和分子-同位素组成可作为东亚沙尘及西北太平洋沉积物中陆源有机质物

源识别的有效指标.  

关键词  亚洲沙尘暴  植物蜡  单体正构烷烃碳同位素  C3植物  华北沿海 

亚洲沙尘暴起源于中亚和东亚荒漠 , 以及黄土

高原, 主要在春季频繁发生 [1, 2]. 在西北向的东亚季

风驱动下, 亚洲沙尘可传输到北太平洋广大区域[2~8], 

甚至可影响到北美的西海岸, 每年的 3~5月在美国西

海岸都能监测到亚洲沙尘[9]. 春季亚洲沙尘对北美极

地烟雾的形成有重要影响 [10]. 亚洲沙尘深刻地影响

着全球气候 空气质量 近海和大洋营养盐的富集以

及生物地球化学过程[3, 11, 12], 因此近年来得到中外学者

的极大关注, 已分别就其组成 粒径分布 物源 传输

路径以及向海洋的输入通量进行了深入探讨[1, 2, 12 17].  

高等植物的叶表面覆盖着一层由长链有机化合

物组成的叶表皮蜡 [18,19]. 在风等机械作用下这些植

物蜡可被带入大气 , 成为大气气溶胶特别是沙尘的

重要组成部分[14,20,21], 即使在偏远地区的大气气溶胶

和海洋沉积物中植物蜡也普遍存在[19,20,22,23]. 陆生植

物主要有 C3和 C4两种固碳光合作用类型, C3植物相

对喜水, C4植物喜热和阳光,  因而 C3和 C4植物的相

对量分布与气候环境密切相关[22~24]. 总有机质 C4 植

物δ13C的平均值为−13 ‰ (−9 ‰  ~ −16 ‰ ), C3植物δ13C

的平均值为−27 ‰ (−22 ‰  ~ −33 ‰ ) [23, 24]. 因此, 不同气

候环境下生长的植物蜡其分子-同位素组成差别显著, 

对环境响应敏感[22~24]; 同时植物蜡在迁移 沉积 埋

藏过程中稳定, 不易降解, 能够长期保存在海洋 湖

泊 黄土等沉积物中, 这使得通过分析沉积物中植物

蜡δ13C值的变化可定量地显示历史时期 C3和 C4植物

的分布, 从而可在分子-同位素水平上重建区域古气

候环境演变[22~24]. 因此, 就气溶胶中的植物蜡进行深

入研究, 不仅对碳循环研究有重要意义, 同时对过去

全球变化研究也极具价值. 近年来, 有关非洲 大西

洋大气气溶胶和沙尘中单体植物蜡组分的碳同位素

组成已经有了一些报道 , 其中研究最多的是长链正

构烷烃[25,26] 长链脂肪酸[19,25]和长链脂肪醇[25]. 中国

气溶胶单体正构烷烃碳稳定同位素组成研究仅有零

星涉及 [27], 就东亚沙尘暴中单体长链正构烷烃的碳

同位素组成特征及物源研究目前还未见有报道.  

青岛位于华北山东半岛南端(北纬 35° 35́ ~37°09´N, 

东经 119°30́ ~121°00́ E)(图 1). 当冬季和春季西北向的

东亚季风盛行时, 青岛是华北平原的下风带, 是亚洲沙

尘向西北太平洋传输的主要通道之一. 2002 年 3 月

20~22 日, 4 月 7~9 日青岛发生了严重的浮尘天气, 这

两次特大沙尘都伴随着强劲的北风和西北风, 3月 20日

青岛的API空气污染指数为 398, 4月 8日的API为 500, 

平常青岛春季的 API 指数为 40~100 之间, 极少超过

120(www.qingdao.org.cn). 据报道 3 月 20~22 日这一 
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图 1  取样地点 
 

特大沙尘暴是北京有历史记录以来最大的一次 , 北

京大气中总颗粒物浓度高达 10.09 mg  m−3, 高出国家

颗粒物浓度标准的 54倍[28]; 青岛这次沙尘也是 10年来

最强的, 总颗粒物浓度高达 0.731 mg  m−3[29]. 本文利

用 2002 年在青岛所取得的该两次特大沙尘样品, 与

2001 年 11 月到 2002 年 3 月冬季非沙尘期间取得的

气溶胶样品相比较 , 就华北沿海单体长链正构烷烃

的碳同位素组成及其物源进行分析和研究 , 其成果

可为西北太平洋气溶胶的物源识别提供依据 , 也可

为东中国海 西北太平洋沉积物中陆源有机质的物源

识别与古气候环境重建提供替代性指标.  

1  实验方法 

1.1  样品采集 

取样点位于中国海洋大学校园内八关山顶 ,  取

样点海拔约 70 m, 直面黄海约 500 m. 总颗粒物样品

(TSP)用大流量采样器取得(Sibata HV-1000F, 日本), 

流量为 1000 L/min, 采样时间为 24 h. 采用石英纤维

滤膜 (Whatman QM-A 20.3 25.4 cm )承载气溶胶 

样品, 在采集样品前先将滤膜用 500 高温烘烤 5 h

以去除有机质. 采集的样品放入 250 mL玻璃瓶中, 加

入 2 m L的二氯甲烷以防止微生物生长, 然后放入冰

箱保存.  

1.2  正构烷烃分析 

气溶胶样品有机萃取和长链正构烷烃浓度分析

在香港科技大学环境实验室进行 . 样品萃取前先向

样品中加入全氘代碳二十烷烃(n-C20D42) 以测试回

收率, 同时该标样也可用作内标化合物. 滤膜样品用

100 mL二氯甲烷超声萃取 3遍, 每次 15 min. 合并后

的萃取液用旋转蒸发仪(Buchi RE 111)浓缩至 2至 3 mL

后, 过滤以去除碎屑物, 并在柔和的高纯氮气流下吹

至近干. 然后在抽提液中加入 500 µL 微升 14%的三

氟化硼甲醇溶液以酯化其中的游离有机酸 . 酯化后

的抽提物加入六甲苯内标化合物后直接进行 GC-MS

分析, 仪器为 Hewlett-Packard 5971 A 质量选择检测器

(MSD)加HP5890气相色谱. MSD 采用电子离子化方式, 

电离电压 70 V, 扫描范围 40~500 amu. 色谱选用 30 m 

HP-5MS毛细柱, 柱内径 0.25 mm, 膜厚 0.25 µm, 氦气

为载气, 柱温程序为 70 恒温 2 min, 然后以 6 /min

的速度升温至 290 , 并在 290 恒温 20 min. 化合物

定量采用内标法 , 内标化合物为六甲苯或全氘代二

十烷烃, 两者的定量结果吻合得很好, 表明预处理过
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程的回收率没有问题. 在分析样品的同时, 对采样空

白 滤膜空白和溶剂空白进行了分析, 除少量脂肪酸

(C16和C18)和邻苯二甲酸外, 在空白样中未检出正构烷烃.  

1.3  单体正构烷烃碳稳定同位素分析 

将萃取的有机化合物, 经氧化铝/硅胶(3:2)层析

柱分离 , 正己烷冲淋出正构烷烃组份 . 然后按文

献[30]方法利用 HP5890 /VG PRISM 色谱/同位素

比值质谱仪(GC/IRMS)测得单体正构烷烃碳稳定同

位素组成. 气相色谱仪工作参数为: 色谱柱为 J W 

DB-5 MS石英毛细柱(60 m 0.25 mm 0.25 µm); 进样

口温度 315 ; 载气流速 1 mL/min; 分流比为 2:1; 升温

程序: 初始温度 80 , 恒温 1 min, 以 3.5 /min升温至

260 , 再以 2.5 /min 升温至 315 , 恒温 16 min. 

ISOCHM接口工作参数: 色谱仪/燃烧炉接口温度325 , 

燃烧炉温度 850 , 冷阱温度−100 . PRISM 同位

素质谱仪工作参数: 前级真空 2 10−1 Pa, 离子源真

空 9 10−4 Pa, 发射电流 400 µA, 加速电压 4252.7V, 

磁流 2.89555A. 数据采集时间 5400 s, 数据处理多项

式拟合曲线的阶数选择为 4~6. 碳同位素测定误差小

于 0.3‰.  

2  结果与讨论 

2.1  强沙尘期长链正构烷烃的分布特征 

华北沿海特大沙尘和非沙尘期间气溶胶中长链

正构烷烃的浓度 主要参数和分布见表 1和图 2.  

表 1显示从 2001年 11月到 2002年 4月(冬季和

春季), 青岛气溶胶中正构烷烃(C14~C36)的总浓度在 

210.7~502.4 ng m−3 之间. 非沙尘暴期的平均浓度是

364.1 ng  m−3, 特大沙尘期的平均浓度是 251.4 ng  m−3, 

总体非沙尘期正构烷烃的浓度高于沙尘期 . 这一特

征可能与沙尘暴期间的强风有关 , 华北沿海特大沙

尘通常伴随着强劲的北风和西北风 [29], 强风作用导

致气溶胶容易扩散, 不利于积累. 图 2 显示在非沙尘

暴期间的 C18~C26基本不具有奇偶优势, 表明这部分

正构烷烃来源于化石燃料 , 主要是汽车尾气的贡

献[14,21]; C27~C33具有明显的奇偶优势, 主要应是高等

植物蜡的贡献[14,20,21]. 2002 年特大沙尘期 C18~C24基

本没有奇偶优势 , 说明这部分正构烷烃也主要来自

汽车尾气, 但从 C25开始, 特别是 C27~C33具有明显的

奇偶优势, 显示这部分主要来自植物蜡的贡献. 沙尘

期间来自地表土壤源的贡献显著增加 , 表现为植物

蜡相对浓度和绝对浓度偏高[14, 20]. 
 

 
 

图 2  华北沿海非沙尘期与 2002年强沙尘期正构烷烃的分布 

 

表 1  强沙尘和非沙尘期间华北沿海气溶胶中正构烷烃浓度和主要参数(单位: 浓度为 ng m−3) 
 正构烷烃总浓度 正构烷烃 C14 C36 Cmax

b) 植物蜡 c)比例  植物蜡 浓度 植物蜡部分 C27~C33 Cmax 

2001-11-16a) 354.9 C23 19.2 68.1 C29 

2001-11-17 335.0 C23 22.1 74.0 C29 

2001-12-15 376.5 C22 11.3 42.5 C27 

2001-01-09 308.1 C23 20.1 61.9 C29 

2002-01-10 311.0 C25 27.7 86.1 C29 

2002-01-12 502.4 C23 13.6 68.3 C29 

2002-02-21 316.8 C23 17.9 56.7 C27, C29 

2002-03-07 408.0 C23 13.6 55.5 C27 

非沙尘平均 364.1  18.2 66.2  

2002-03-20 253.3 C31 30.2 76.5 C31 

2002-04-07 210.7 C29, C31 35.2 74.2 C29, C31 

2002-04-08 290.1 C29 41.3 119.8 C29 

沙尘平均 251.4  35.6 89.4  

a) 2001-11-16表示取样时间从 2001年 11月 16日早上 10点到第二天早上(17日)10点. b) 根据 Simoneit等[21]植物蜡的计算公式为: Wax Cn= 
Cn−[(Cn+1 Cn−1)/2], 其中 Cn是指碳数为 n的正构烷烃浓度. c) Cmax: 是指最高正构烷烃浓度的碳数 
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表 2  华北沿海气溶胶中单体长链正构烷烃碳稳定同位素组成(δ13C‰)a) 
 

样品 C21 C22 C23 C24 C25 C27 C29 C31 

2001-11-16 −30.7 −30.6 −29.6 −31.7 −29.2 −29.0 −30.5 31.2 

2001-11-17 −29.5 −28.9 −28.7 −29.6 −28.9 −29.6 −30.3 31.1 

2001-12-15 −29.7 −29.7 −29.0 −27.5 −27.3 −27.5 −29.7 33.0 

2001-01-09 −29.7 −29.5 −29.7 −30.2 −28.5 −29.4 −31.9 −32.6 

2002-01-10 −27.5 −26.8 −27.2 −27.9 −27.3 −26.8 −29.5 −30.3 

2002-01-12 −28.9 −28.8 −28.9 −28.8 −28.4 −29.0 −31.0 −30.5 

2002-02-21 −28.3 −28.0 −28.3 −28.6 −27.8 −28.4 −31.0 −32.0 

2002-03-07 −29.1 −29.3 −29.2 −29.2 −27.2 −28.4 −30.7 −30.4 

非沙尘平均 −29.2 −29.0 −28.8 −29.2 −28.1 −28.5 −30.6 −31.4 

2002-03-20 −30.2 −29.8 −29.9 −30.2 −29.8 −29.1 −31.1 −31.3 

2002-04-07 −28.8 −28.6 −29.8 −29.6 −29.2 −30.4 −31.2 −31.5 

2002-04-08 −30.3 −29.7 −30.5 −30.2 −29.4 −30.5 −31.5 −32.2 

沙尘平均 −29.7 −29.4 −30.1 −30.0 −29.5 −30.0 −31.3 −31.7 

a) 13C -相对于 PDB标准 

 

2.2  单体长链正构烷烃的碳同位素组成特征 

为了确保测定结果的可靠性 , 选择华北沿海气

溶胶中长链正构烷烃浓度较大的单体 C21~C25, C27, 

C29 和 C31 进行碳稳定同位素组成测定, 结果见表 2. 

沙尘与非沙尘期间单体长链正构烷烃碳稳定同位素

组成的比较见图 3.  

( ) 典型的植物蜡部分 C29和 C31与以汽车尾气

污染为主部分(C21~C25)相比, 前者单体碳同位素组成

明显偏轻. 这一规律在强沙尘期和非沙尘期都存在, 表

明汽车尾气污染源的正构烷烃相对于植物蜡其单体碳

同位素组成相对偏重. 一些学者提出 C24可作为化石燃

料污染物的代表[26], 从图 2结果来看, 冬季和春季华北

沿海气溶胶中正构烷烃C21~C23可作为汽车尾气源的典

型代表, 因此研究区气溶胶中汽车尾气污染源的正构

烷烃单体同位素组成位于−26.8‰ ~ −30.7‰之间. 

( ) 华北沿海特大沙尘期, C21~C31 单体碳同位

素组成平均值在−28.1 ‰  ~ −31.3 ‰  之间, 非沙尘期

间的平均值在 29.4% ~ −31.7 ‰之间, 所有单体正

构烷烃碳同位素组成特大沙尘期比非沙尘期相对偏

轻 (图 3). 强沙尘与非沙尘δ13C ‰相差比较大的有 

C23, C24, C25和 C27, 其中以 C25相差最大(图 3). 图 2

显示在华北沿海特大沙尘期间 C23, C25开始有一定的

奇偶优势, C27开始则有明显的奇偶优势, 这表明 C23

和 C25虽然以汽车尾气污染贡献为主, 但有一些植物

蜡的贡献. 从 C27 开始则以植物蜡为主, 汽车尾气污

染为辅. 非沙尘期正构烷烃C21~C25基本没有奇偶优势, 

最主要来自汽车尾气污染的贡献; 从 C26开始具有奇

偶优势, 但显著奇偶优势始于 C28, 并且其奇偶优势

仍然没有特大沙尘期间明显(图 2). 以上研究显示植物

蜡源的长链正构烷烃相对于汽车尾气源部分, 其单体

碳同位素组成相对偏轻, 强沙尘期间 C23, C24, C25和 C27 

这部分正构烷烃中植物蜡贡献与非沙尘期相比相对增

加, 这可能导致了这几个单体烃碳同位素组成在强沙

尘期相对偏轻. 另外的原因是强沙尘期与非沙尘期植

物蜡的物源有所不同, 这也可能造成沙尘与非沙尘期

间植物蜡碳同位素组成的不同. 研究显示不同种类植

物的总有机质碳同位素组成有所不同[31], 即使同一类

植物当其生长在不同的地理和气候环境, 碳同位素组

成也有所区别[32].  

 
 

 
图 3  华北沿海沙尘与非沙尘期单体正构烷烃碳同位素

组成(δ13C‰)比较 
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2.3  华北沿海特大沙尘植物蜡的物源 

表 2显示典型植物蜡正构烷烃C29非沙尘期碳同位

素组成为−30.3 ‰  ~−31.9 ‰ ,  平均为−30.5 ‰ ; 沙尘期为

−31.1 ‰  ~−31.5 ‰ ,  平均为−31.3 ‰ .  C31 非沙尘期为

−31.1 ‰  ~−33.0 ‰之间 ,  平均为−31.4 ‰ ;  沙尘期为

−31.3 ‰  ~−32.6 ‰ , 平均为−31.7 ‰ . 总有机质碳同位素

组成 C3植物平均为−27 ‰ (−22 ‰  ~ −33 ‰ ), C4植物平均

为−13 ‰ (−9 ‰  ~−16 ‰ )[23, 24], 但单体正构烷烃分析, 这

一数值比之要低 6~8 ‰  [24~26], C4平均为−19 ‰ , C3平均

为−34 ‰ [24]. 中国东北草原 C3 植物的总有机质碳同位

素组成在−22.0 ‰  ~−30.0 ‰之间, 平均为−26.2 ‰ ; C4 植

物碳同位素组成在−11.1‰  ~ −19.0 ‰之间 ,  平均为

−14.0 ‰ [31]. 中国北方黄土区年降雨量在 400~600 mm 

之间半湿润气候条件下的 C3植物的 13C 为−24.4 ‰  ~ 

−28.5 ‰之间, 平均值为−27.5 ‰ , 年降雨量在 400 mm以

下的西部干旱和半干旱区, C3 植物的δ13C 为−21.7 ‰ ~ 

−30.0 ‰之间, 平均值为−26.7 ‰ [32]. 青藏高原现代 C3植

物的碳同位素组成一般为−23.2 ‰  ~ −30.2 ‰之间, 平均

值为−26.2 ‰ [33]. 中国北方不同地区独行菜 藜 平车

前和魁蓟这些 C3 植物的碳同位素组成在−25.0 ‰  ~ 

−30.0 ‰之间[34]. 这些研究表明中国C3和C4植物总有机

质碳同位素组成与文献[23, 24]报道的世界其他地区很

一致, 具有可比性. 将华北沿海气溶胶典型植物蜡部分

正构烷烃 C29, C31与上述结果比较, 可以认为研究区气

溶胶中的植物蜡以 C3 植物源占优势. 为定量计算 C3

和 C4 植物对华北沿海气溶胶植物蜡的贡献, 本文依据

Huang 等 [24]选择−19 ‰和−34 ‰分别作为 C4 植物和 C3

植物单体正构烷烃碳同位素组成的端元, 应用二元混

合质量平衡法[26] , 以 C29和 C31单体碳同位素组成的

平均值作为研究区植物蜡的碳同位素组成 , 经计算

2002 年华北沿海特大沙尘其植物蜡 83.3%来源于 C3

植物的贡献, 非沙尘期 C3 植物对植物蜡的贡献可占

80.0%.  

表 1和图 2显示华北沿海非沙尘期植物蜡部分正

构烷烃(C25~C33)的Cmax为C29或C27; 强沙尘期的Cmax

为 C31(2002年 3月 20日)或为 C31和 C29(2002年 4月

7日), 到了沙尘减退的 4月 8日, Cmax又复为 C29. 正

构烷烃以 C27为优势的主要来源于木本植物, C29为优

势的主要来源于落叶植物, C31 为优势的则主要来源

于草本植物 [35,36]. 这表明华北沿海气溶胶中的植物

蜡在特大沙尘期主要来源于草本植物 , 以长距离传

输的贡献为主 , 非沙尘期则主要是本地高等植物(落

叶植物和木本植物)的贡献. 据研究内蒙古浑善达克

沙地和河北坝上地区对北京沙尘的贡献主要不是来

自沙漠腹地 , 而是最主要来自处于荒漠化的大面积

石质丘陵草原以及低湿草原 [37]; 后轨迹模型计算和

元素比值特征表明 2002 年这两次特大沙尘暴起源于

蒙古高原的中部和东部 [38]. 因此华北沿海强沙尘期

正构烷烃的植物蜡主要来自草本植物贡献是合理的, 

当沙尘影响强度降低时 , 本地源-木本植物和落叶植

物的贡献比例增加, 如 4月 8日样品其植物蜡虽然浓

度很高但分布特征已经与非沙尘期基本相似.  

以上研究显示华北沿海特大沙尘中的植物蜡主

要来源于草本植物; 现代气候环境下, 东亚沙尘向中

国近海及西北太平洋输送的植物蜡主要为 C3 源, 显

示华北现代植被以 C3 植物生态系占主导. 因此, 长

链正构烷烃的分子和分子-同位素组成可作为东亚沙

尘及西北太平洋沉积物中陆源有机质物源识别的有

效指标. 历史时期东亚沙尘的强度与频度 C3 和 C4

植物的相对分布变化 以及区域性的草本与木本植被

演替响应于全球气候变化[ 1, 22~24, 36]. 依此分析, 通过

中国东部近海以及西北太平洋单体长链正构烷烃碳

同位素组成的海洋沉积记录有可能恢复历史时期东

亚植被生态与古气候环境.  

3  结论 

华北沿海气溶胶中典型植物蜡源正构烷烃(C29

和 C31)相比于典型人为源汽车尾气部分(C21~C23)其

单体碳同位素组成明显偏轻. C29 和 C31 单体碳同位

素组成特大沙尘期比非沙尘期相对偏轻 . 特大沙尘

中的植物蜡主要来源于草本植物由长程输送而来 , 

本地源植物蜡主要来源于落叶植物和木本植物 . 特

大沙尘期的植物蜡 83.3%来源于 C3 植物的贡献, 非

沙尘期 C3 植物对植物蜡的贡献可占 80.0%, 表明现

代气候环境下 , 东亚沙尘向中国近海及西北太平洋

输送的植物蜡主要源于 C3 植物. 长链正构烷烃的分

子和分子-同位素组成可作为东亚沙尘及西北太平洋

沉积物中陆源有机质物源识别的有效指标.  
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