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摘  要  以低浓度的稳定铅同位素为示踪剂, 采用电感耦合等离子质谱法, 通过盆栽实验, 考察了在不同

的 pH 值环境和不同铅源引入方式下, 茶树植株对铅的吸收情况以及铅在植株体内的分布及迁移规律. 结

果表明: 茶树植株对大气铅源污染的反应比土壤铅源污染灵敏; 大气铅源污染有往顶端 (芽 )迁移的趋势,

而土壤铅源污染则主要聚集在根部; 低 pH条件增强植株对铅的吸收且能促使植株体内的铅的往高处迁移.

本实验方法危害小, 更接近植株承受低浓度污染的实际情况, 能区分实验引入铅源和环境引入铅源.

关键词  稳定同位素示踪, 电感耦合等离子质谱, 迁移, 铅.

  采用同位素示踪法对污染源如化肥, 农药, 废气, 废水等进行标记, 直接跟踪研究重金属在环境

-生物体中的吸收、分布及残留情况, 为重金属污染物的迁移和分布规律的研究提供一个有效的研究

手段
[ 1) 3]

. E im ers M C
[ 4]
等利用

112
Cd,

113
Cd,

114
Cd研究植物对土壤中镉吸收利用的影响因素; W a-t

m ough S A
[ 5]
等研究了植株树皮和叶片对大气中重金属的吸收情况. 石元植

[ 6, 7]
等利用原子发射光谱

法研究了铅在茶树体内具有累积性及弱移动性并且探讨了茶树中铅的吸收累积特性.

  本研究采用稳定同位素示踪法, 研究铅在大气-茶和土壤-茶两个体系中的迁移规律, 实验用模拟雨

水 (铅含量为 015m g# l
- 1

)分别浇灌和喷洒培养植株, 以电感耦合等离子质谱为检测工具, 利用同位素示

踪技术区分实验引入铅源和环境引入铅源, 探索 pH值对铅在茶树中的吸收、分布和迁移的影响.

1 实验部分

111 实验原理

  在同位素示踪中, 铅的同位素比值改变最大的是
206

Pb /
208

Pb, 它可以用来准确地表征茶树在引入

示踪剂后吸收铅的情况.

  将含有铅浓缩同位素标准物质 SRM 982(美国国家标准局 ) 的模拟雨水通过大气喷洒和土壤浇灌

两个途径引入体系, 经过培养, 植株体内铅的总量来源分为两部分: x ( Lg# g
- 1

) 来自天然环境, y

( Lg# g
- 1

) 来自人为引入的 SRM 982, 则有:
204

Pb = 1144% x + 1109% y;
206

Pb = 2512% x + 4011% y;
207

Pb= 2112% x+ 1817% y;
208

Pb= 5212% x + 4011% y.

  由 ICP-M S测得铅的总量 a与同位素比值 (
206

Pb /
208

Pb) b, 则:

  W (
206

Pb ) /W (
208

Pb) = ( 2512% x + 4011% y ) / ( 5212% x + 4011% y ) = b; x + y = a.

即可分别算出来自天然环境的铅 x和人为引入的铅 y.

112 模拟实验与同位素示踪
  茶树幼苗选自福建安溪无污染茶园, 丹桂、九龙袍各 30盆. 同位素示踪采用盆栽室外种植法,

盆钵直径 25cm, 高 20cm, 每盆装土 7800g, 种植幼苗 3株, 每株约高 50 cm, 以每三盆为一组进行实

验, 置于棚内确保植株不接触天然雨水.

  将含有约 015m g# l
- 1

SRM 982的模拟雨水分别采用浇灌土壤和喷洒枝叶的方式引入植株系统, 模

拟雨水的成分
[ 5]

: [ N a
+

] = 3 m g# l
- 1

; [ K
+

] = 1 m g# l
- 1

; [ C a
2+

] = 013 mg# l
- 1

; [M g
2+

] =
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014 m g# l
- 1

. 移植 135d后采摘检测, 期间喷洒和浇灌总共引入的示踪剂分别为每组 2128mg和

3124m g. 实验配制了 pH = 410和 610两种 /雨水0, 用以研究 pH值对植株吸收铅的影响.

113 样品的采集与处理方法
  采集整株新鲜植物样品, 依次用 0101m o l# l

- 1
EDTA和大量二次水清洗, 干后分割成芽、叶、枝

干、根 4部分, 60e 干燥 12h以上至恒重, 粉碎, 过 60目筛, 收集样品, 置于干燥器中.

  样品消解: 上海新仪 MK-Ó型光纤压力自控密闭微波消解系统; 准确称取 01200g的样品于 50m l

的消解罐中, 加入 5m l浓 HNO3静置过夜进行预消解, 再程序消解 5m in( 5atm, 1m in; 10atm, 1m in;

15atm, 3m in) , 冷却后加入 1m lH2O 2, 在 10atm下再消解 5m in. 冷却后加入 011mL 50 m g# l
- 1

T l作

内标进行质量歧视校正, 用超纯水定容至 50m .l

  土壤消解: 称取 01200g干燥的土壤样品于消解罐中, 加入 5m l浓 HNO3 + 1m lHC lO4, 微波程序

消解 ( 5 atm, 1m in; 10atm, 1m in; 15atm, 10m in) , 冷却至室温, 加入 011m L 50 m g# l
- 1

T l作内标

进行质量歧视校正, 超纯水定容至 50m .l

114 分析方法
  美国 Ag ilentH P4500电感耦合等离子质谱仪, 正向功率为 1200W; 采样深度为 615mm; 等离子气

体, 辅助气, 载气流量分别为: 1610, 1100, 1100L# m in
- 1

; 采样锥和截取锥孔径分别为 110和

018mm, 样品提升速率为 110m l# m in
- 1

; 分析模式为定量分析, 单位质量数采集点数为 3, 扫描模式

为跳峰, 驻留时间为 30m s, 数据采集重复次数为 3次, 积分时间为 011000s. 同位素测定时, 分析模

式为同位素比值, 驻留时间改为
206

Pb: 10m s,
208

Pb: 5m s, 积分时间改为
206

Pb: 5m s,
208

Pb: 215m s. 其

余的参数与定量模式一致.

2 结果与讨论

211 精密度实验和背景值测定

  采用 015m g# l
- 1

SRM 982作为标准铅试剂连续 6次测量, 观察测定结果精密度的变化, ICP测量

结果:
206

Pb /
204

Pb,
206

Pb /
207

Pb和
206

Pb /
208

Pb的 RSD值分别为 0159% , 0113%和 0115% , 符合 RSD值分

别小于 1%, 015%和 015%的测定要求
[ 8]

.

  在引入同位素示踪剂之前, 测定了茶树栽培土壤和茶叶中铅的含量. 土壤总铅, 丹桂叶片, 九龙

袍叶片中的铅含量分别为 2310, 01758和 1108Lg# g
- 1

. 土壤中的铅含量低, 茶叶中的铅含量约为

1Lg# g
- 1

, 无重金属污染
[ 9, 10 ]

. 相对人为引入的 2128m g和 3124mg而言, 本实验可在低背景值条件

下进行同位素示踪.

212 喷洒引入铅同位素示踪剂的影响
  将含有 SRM 982的模拟雨水分批多次喷洒叶片引入盆栽中, 移植 135d后采收, 测定两种茶树植株各

部位的同位素比值. 计算人为引入的同位素铅在丹桂和九龙袍两种茶叶植株各部位的含量 (图 1).

图 1 丹桂和九龙袍各部位引入的 206 Pb含量 (喷洒 )

Fig11 Va lue of lead isotope in d ifferen t parts of tea( spray ing)

  结果表明, 在 pH = 410和 pH = 610两种条件下, 两种茶树植株各部位示踪引入的铅含量不同主
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要是由植株的品种及个体差异所致. 从图 1中可知, 两种茶树的芽、枝干及根在 pH = 410条件下示踪

引入的铅比在 pH = 610条件下示踪引入的铅含量高, 说明低 pH值能够促进植株对大气铅源的吸收;

用 pH = 410和 pH = 610的溶液喷洒, 叶片中示踪剂的含量前者较高, 主要原因是铅同位素在低 pH值

条件下更易迁移; 芽的比表面积比叶小, 示踪引入的铅同位素含量却高于叶片中的含量, 表明铅有往

芽迁移的趋势; 枝干的铅同位素含量较高, 主要是由于树皮的粗糙度能增大对大气铅源的截留量, 而

树皮的铅大部分保留在原部位, 难以发生迁移
[ 1]

.

213 浇灌引入同位素示踪剂的影响

  将含有 SRM 982富集铅同位素的模拟雨水分批多次浇灌土壤引入盆栽中, 移植 135d后采收, 测

定两种茶树植株各部位的同位素比值. 计算人为引入的同位素铅在丹桂和九龙袍两种茶叶植株各部位

的含量分别如图 2所示.

图 2 丹桂和九龙袍各部位引入的 206 Pb含量 (浇灌 )

Fig12 Va lue of lead isotope in d ifferent pa rts o f tea ( potting)

  结果显示, 同位素示踪剂在植株各部位的含量较低, 主要是由于土壤容量大, 模拟雨水中的铅同

位素浓度低, 浇灌引入的同位素示踪剂大部分被土壤吸附; 但在 pH = 410和 pH = 610条件下引入铅

同位素示踪剂后, 各部位铅示踪剂含量前者大于后者, 说明浇灌培养植株时低 pH值能提高植株对土

壤铅源的吸收.

  由于浇灌时模拟雨水基本不触及枝叶, 所以枝叶中的同位素铅可以认为是由于根吸收后在植株体

内的迁移所致, 各部位铅同位素示踪剂含量为: 根 >枝 >叶 >芽, 由于加入的示踪剂浓度较低, 植株

体内示踪剂的可迁移量较少, 芽中检测不到铅示踪剂, 叶片中的铅同位素示踪剂的含量也较低, 铅示

踪剂主要集中在根部, 以浇灌方式引入的铅同位素在植株体内的迁移率低.

  喷洒和浇灌总共引入的铅示踪剂分别为每组 2128m g和 3124m g. 对比两种方式, 喷洒引入铅同位

素示踪剂的量较少但在植株体内的残留却更多. 这表明, 茶树植株对大气铅源反应较灵敏, 吸收率更

高, 大气铅源对食用部分 (叶, 芽 )的污染更严重; 大气铅源更容易向顶端 (芽 )迁移, 而土壤铅源向

叶和芽迁移的量极少. 土壤铅源在植株自下而上部位的累积量逐渐减小, 根和枝干在很大程度上阻止

了铅向顶端迁移, 这与铅的特性及茶树植株的细胞结构有关, 进入茶树体内的铅主要沉积在导管壁及

木质部细胞中
[ 7]

, 铅一般是从植物体外先通过细胞壁, 再穿过细胞膜进入原生质体. 但是, 带正电的

铅离子在带负电的细胞壁处会被大量络合而沉积, 同时, 由于细胞膜的保护作用, 只有少量的铅能进

入细胞内部
[ 11]

. 所以浇灌培养对植株造成的污染要比喷洒方式弱, 尤其对食用部位的污染大大减轻.

  低 pH值环境中, 茶树植株对铅同位素的吸收能力增强, 且更容易发生自下而上的迁移. 主要原因

是低 pH条件下铅源中有效形态的铅含量增多, 促进植株的吸收, 而植株体内的有效态铅也增多, 从而

促进有效态铅在植株体内的迁移. 酸性环境会加剧植株的重金属铅污染, 尤其是对食用部位的污染.

3 结论

  应用稳定同位素示踪法研究了不同 pH值和不同铅源引入方式对铅在茶树植株体内的吸收、分布

及迁移规律的影响: 茶树对大气铅源污染的反应比土壤铅源污染灵敏; 大气铅有从叶往顶端 (芽 )迁
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移的趋势, 土壤铅源被吸收后则主要聚集在根部, 向食用部位迁移的量少; 低 pH值条件能促进茶树

植株对铅的吸收并促使铅在植株体内往高处迁移; 在培养过程中, 喷洒方式和酸性环境会加重重金属

铅对植株的污染.
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ABSTRACT

  Low concentration isotopic lead tracer ( SRM 982) w as adopted, ICP-M S w as used as a detection too.l

By pot tes,t the chem ica l action o f lead in tea under the condit ion of different pH and d ifferent modes o f lead

exposure w as studied1 S imu lated ra in wa ter ( CPb = 015m g# l
- 1

) w as used to pot so il and spray leaf to

invest igate the adsorption, d istribut ion and m igration of lead in tw o systerm s: atm osphere- tea and so i-l tea1The

resu lts are: 11 the react ion to lead po llution from atm osphere is m o re sensitive than that from so i;l 21 the

m igrat ion and d istribut ion in tea o f lead po llut ion from atm osphere and from so il is d ifferen,t the form er has the

trend of convey ing to bud wh ile the latter focus m a in ly in roo;t 31pH has an ev idently effect on the m ig ration

of lead in tea, genera lly, low pH fac ilitatesm igrat ion to upper parts. This m ethod has the advantages that tea

beared low po lution, and the hazard to p lant is less than traditionalw ays. In add it ion, lead from env ironm ent

and from tracer can be separated1
  Keywords: stable isotopic trace, ICP-M S, m igrat ion, lead.


