
书书书

地 球 与 环 境

EARTH AND ENVIRONMENT
2017 年第 45 卷第 3 期

Vol．45．No．3，2017

贵州煤中 Pb 浓度与同位素组成特征

戴余优1，3 ，朱建明2，* ，谭德灿1，3 ，任 堃2 ，陶发祥1 ，王 静1

( 1． 中国科学院地球化学研究所 环境地球化学国家重点实验室，贵阳 550081; 2． 中国地质大学( 北京) 地质过程

与矿产资源国家重点实验室，北京 100083; 3． 中国科学院大学，北京 100049)

摘 要: 燃煤型 Pb 已成为我国大气 Pb 最主要的人为来源，高精度 Pb 同位素是示踪燃煤 Pb 排放的强有力工具，但我国煤中

Pb 同位素的数据报道还较少。本文研究了贵州晚二叠纪不同矿区煤中的 Pb 浓度和 Pb 同位素比值。结果表明，样品 Pb 浓度

为 2. 03～35. 6mg /kg，几何均值 5. 4±3. 3mg /kg，低于我国煤中 Pb 的平均值。煤中 206Pb / 207Pb 为 1. 1959～ 1. 2774，208Pb / 206Pb
为 1. 9500～2. 0895，与 U/Pb 比、全硫、黄铁矿含量有显著相关性，说明煤中 U 含量和硫化物结合态 Pb 对 Pb 同位素组成的影

响较大，偏放射性成因。比较分析了贵州省不同 Pb 来源的同位素组成，初步明确了大方、盘县、水城煤中的 Pb 主要来源于低

温热液流体、玄武岩; 毕节、安顺、桐梓煤中的 Pb 主要来源于陆源玄武岩、低温热液流体，少部分来自海相白云岩; 六枝、瓮安

煤中的 Pb 最主要来源于白云岩; 晚二叠火山灰可能是兴仁煤的主要来源之一。本研究数据补充了贵州煤中 Pb 同位素数据

的匮乏，并为利用 Pb 同位素示踪贵州地表环境 Pb 的来源奠定了基础。
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铅( Pb ) 是一种非生命必需的有毒重金属元

素，具有非生物降解性和较长的生物半衰期，被列

为煤中的 13 种有害元素之一。煤中 Pb 含量不高，

中国煤中 Pb 平均含量约为13mg /kg［1］，但燃煤型

Pb 中毒在我国时有发生［2－4］。这主要是因为我国

煤炭消耗基数巨大，是世界最大的煤炭生产国和消

费 国，在 我 国 一 次 能 源 结 构 中 的 比 例 约 高 达

76%［5］。另一重要原因是燃煤过程中 95%的 Pb 富

集在飞灰中，排放至大气中的 Pb 可直接沉降地面

和经呼吸途径进入人体，从而对人体及其生存的环

境产生毒害效应。我国自 2000 年开始禁售含 Pb 汽

油，大气中汽车尾气源的 Pb 排放量逐渐降低，燃煤

型排放的铅却以 10%的速度增加，占全年大气人为

源 Pb 的一半以上［6］。燃煤排放的铅已成为我国大

气 Pb 的重要人为源。因此，煤中 Pb 同位素研究是

监测燃煤 Pb 排放和示踪大气 Pb 来源的重要依据，

具有重要的现实和科学意义。
铅在 自 然 界 中 有 4 个 稳 定 同 位 素，分 别 为

208Pb( 51．28%) 、207Pb ( 17． 62%) 、206Pb ( 20． 84%) 、
204Pb ( 1. 04%) 。其中 204Pb 是后期没有放射性成因

叠加的稳定同位素，208Pb、207Pb、206Pb 分别是232Th、
235U、238U的放射衰变终体，其放射性成因同位素的

叠加使 Pb 同位素成为独特的示踪剂，广泛用于地

球、环境与生态科学的各个领域。相较于传统的地

球化学方法如元素含量变化规律、空间分布特征、
相关元素的含量比值等，Pb 同位素示踪法能更有效

甄别不同 Pb 污染源和量化各污染源的贡献率［7－8］。
已有研究表明，Pb 同位素组成在迁移、转化过程中

不会发生显著的同位素分馏，铅同位素也因此常作

为 Pb 污染源和亲硫元素的示踪剂［9－10］。煤中 Pb
同位素组成主要取决于以下 3 个因素: ①煤中 U /Pb
和 Th /Pb 含量比值; ②U、Th 进入煤中后的衰变时

间; ③后期地质作用过程中 U、Th、Pb 的混入或流

失［11］。Pb 同位素早在 20 世纪 90 年代末已被广泛

应用于环境科学中铅的来源研究，早期受限于仪器

分析技术，Q-ICP-MS 的分析精度 206Pb / 207Pb 仅为
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0. 2%［9］，并由此认为，煤中 Pb 的同位素组成基本不

会变化 ( 206Pb / 207Pb = 1. 181±0. 011) ［12］，煤中 Pb 同

位素组成的研究也没有受到相应的重视。近年来，

随着质谱和化学分离技术的进步，特别是高分辨

MC-ICP-MS 的出现，Pb 同位素组成的高精度测定已

成为现实，如 Díaz-Somoano 等［13］应用 MC-ICPMS 对

煤中 Pb 同位素进行分析，发现西班牙煤中铅同位

素的比值变化范围为 206Pb / 207Pb= 1. 172～1. 548。
贵州省是我国已查明的第五大煤炭储量区［14］，

也是我国典型的燃煤型地方病高发区之一。该地

区含煤面积大、成煤期跨度长、成因机制复杂、空间

分布不均匀。其中，晚二叠纪是贵州最主要的成煤

期，其煤炭资源占全省总量的 70%以上，煤类以烟

煤、无烟煤为主。本文对贵州主要煤矿区的晚二叠

世煤的 Pb 浓度和同位素组成进行了分析，初步调

查了 206Pb / 207Pb、Pb 浓度、煤质、( U+Th) 之间的相关

性，利用煤中 Sr /Ba、全硫含量变化特征反演了煤的

沉积环境，并用 Pb 同位素比值初步探讨了煤中 Pb
的可能来源。同时，也旨在填补贵州煤中的高精度

Pb 同位素数据，为今后贵州燃煤区 Pb 等重金属来

源的示踪研究提供依据。

1 研究区地质概况与样品采集

1. 1 研究区地质概况

贵州省地处扬子板块的西南缘，是南方比较稳

定的板块。如图 1 所示，贵州聚煤盆地主要受 3 个

断裂控制: 纳雍-瓮安断裂、师宗-贵阳断裂和紫云-
水城断裂。晚二叠世康滇古陆抬升，使上扬子盆地

形成西高东低的格局，由西向东依次发育陆相向海

相逐渐过渡的沉积环境，康滇古陆是晚二叠世聚煤

期唯一的陆源供给区［15］。晚二叠世含煤地层分布

广泛，自下而上分别是峨眉山玄武岩组、龙潭组( 宣

威组中、下段或吴家坪组) 和长兴组( 宣威组上段或

汪家寨组) ［16］。峨眉山玄武岩主要由晚二叠世火山

喷发的基性岩、辉绿岩组成，常与龙潭组地层呈假

整合界面; 龙潭组含煤地层由陆源碎屑岩、内源沉

积岩及煤层组成，陆源碎屑岩在全含煤地层均有分

布，内源沉积岩龙潭组的上段和下段发育。长兴组

含煤地层主要由灰色、褐灰色和黄灰色粉砂岩、粉

砂质泥岩及灰岩、燧石灰岩和煤层组成。
1. 2 样品采集

样品均为晚二叠纪煤样，采集地点分别位于贵

州西南的兴仁、盘县煤矿、西北部的毕节、西部的六

①师宗-贵阳断裂; ②紫云-水城断裂; ③纳雍-瓮安断裂

图 1 贵州省晚二叠世同沉积构造分布图( 据文献［46］修改)

Fig．1 Distribution of sedimentary tectonics in late Permian
of Guizhou Province ( modified after ref．［46］)

枝、水城，东北部的桐梓、瓮安，共 10 个样品( 图 1) 。
其中 4 个无烟煤，6 个烟煤。采集的煤样干燥后依

次用粉碎机、玛瑙研钵进行样品的粗碎、细碎处理，

最后过 200 目筛，装入密封袋保存。

2 材料与方法

2. 1 材料与试剂

煤样中 Pb 的分离与纯化使用 Bio-Rad 公司的

AG1-X8 阴离子交换树脂( 200 ～ 400 目) 。柱子是自

制的 FEB 微柱。实验所用的硝酸、盐酸、氢氟酸均

经过酸纯化器 ( 型号 DST-1000，美国 Savillex) 二次

蒸馏，氢溴酸为优级纯，购自阿拉丁公司。Pb 同位

素标准 是 NIST SRM 981，Tl 同 位 素 标 准 是 NIST
SRM 997 以及地质标样 BCR-2，BHVO-2。实验用水

均为 18. 2 MΩ 的 Milli-Q 水。实验所用试管、离心

管、枪头都经过 10%HNO3、4mol /L HCl 和 MQ 水

洗涤。
2. 2 Pb 浓度和同位素组成分析

2. 2. 1 Pb 浓度测试

样品的所有前化学处理均在中国地质大学( 北

京) 科学研究院同位素地球化学实验室的 100 级超

净工作台上完成。因考虑到煤低温灰化( 200℃ ) 需
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要较长时间，且灰发过程可能存在 Pb 损失，本次研

究的煤样消解均采用高温高压密罐溶样法。一般

称取 0. 1g±5%煤样于 30mL 特氟龙内胆中，加入

2. 5mL HNO3 +0. 8mL HF 后放入 185 °С 烘箱密闭

加热 18h，然后补加2mL H2O2 分解有机质，蒸干后

继续加入3mL HNO3 并密闭加热 10h，进行 2 次消

解，冷却后转移至15mL PFA 杯子，补加 1mL H2O2

+0. 5mL HF 混合酸以便彻底除去硅质和有机质，

130℃蒸干后用 1mL 10%HNO3 定容作为储备液。
取0. 1mL 已消解好的储备液，稀释至 3% HNO3 介

质待测。Pb 的浓度和微量元素含量测试均在中国

科学院地球化学研究所环境地球化学国家重点实

验室的电感耦合等离子体质谱仪( ICP-MS) 上完成。
利用国际煤地质标样( USGS CLB-1) 和平行样对数

据进行监控。95%置信水平上，该仪器的分析误差

在 5%以内，平行样的相对偏差在 5%以内。

表 1 煤中微量元素含量和铅同位素比值

Table 1 Trace elemental values and lead isotope in coal mg /kg

样品编号 采样点 煤级 Pb Th U Sr Ba 208Pb / 206Pb 206Pb / 207 Pb

CN-85-01 桐梓 无烟煤 6．2 8．9 2．3 175．0 36．6 2．0325 1．2371

CN 85-03 大方 无烟煤 35．6 8．4 1．4 174．0 130．0 2．0845 1．2022

CN-85-04 毕节 无烟煤 3．0 5．8 1．2 140．0 86．2 2．0521 1．2268

CN 85-05 水城 烟煤 13．6 7．6 1．4 87．8 70．6 2．0895 1．1959

CN-85-09 六枝 烟煤 6．6 6．8 4．9 146．0 228．0 1．9643 1．2732

CN-85-11 六枝 无烟煤 7．2 6．4 6．1 193．0 258．0 1．9915 1．2590

CN 85-13 安顺 烟煤 4．8 3．1 3．3 271．0 193．0 2．0323 1．2351

CN 85-14 兴仁 烟煤 1．8 2．2 15．7 179．0 294．0 1．9500 1．2736

CN-85-17 盘县 烟煤 9．3 6．5 1．9 105．0 98．4 2．0754 1．2040

CN-85-19 瓮安 烟煤 4．0 4．8 7．4 47．0 16．1 1．9529 1．2774

2. 2. 2 Pb 同位素测试

一般取含 400 ngPb 的样品储备液( 10% HNO3

介质) ，蒸 干 后 转 换 为 1. 0mol /L HBr 介 质，利 用

0. 3mL AG1-X8 阴离子交换树脂对 Pb 进行分离，分

离流程见参考文献［17］。简言之，就是用 6mol /L
HCl 和 MQ 水依次交替清洗柱子 3 次后，用 1mol /L
HBr 平衡树脂和淋洗基体，最后用6mol /L HCl 洗涤

Pb 元素，Pb 回收率基本为 100%。将纯化后的样品

溶解于 3% HNO3，待上机测试。Pb 同位素测试在

中国科学院地球化学研究所环境地球化学国家重

点实验室内进行，使用 Nu Plasma Ⅱ型多接收等离

子体质谱仪( MC-ICP-MS) 进行测定。Pb 同位素测

试采用静态模式，以 206Pb 为中心杯，同时接收202Hg
的信号，监控204Hg 对 204Pb 的干扰。进样系统采用

Cetac Aridus Ⅱ膜去溶进样系统，雾化器进样速率为

100 μL /min。仪器的质量歧视效应通过外标 Tl 同

位素标准溶液 ( NIST SRM 997) 进行校正。其中，

Pb /Tl 浓度比为 4︰1，Tl 同位素的真实值取205 Tl /
203Tl = 2. 38865( Nu Plasma Ⅱ) ［26］，采用指数律进行

分馏 校 正。本 次 测 试 NBS 981 的 206Pb / 207Pb 为

1. 0932 ± 0. 0002 ( n= 80，2sd ) ， 208Pb / 206Pb 为

2. 1674±0. 0007 ( n= 80，2sd ) ，玄武岩标准 BCR-2
的 206Pb / 207Pb 为 1. 2006， 208Pb / 206Pb 为 2. 0650
( n= 2) ，BHVO-2 的 206Pb / 207Pb 为 1. 2004，208Pb /
206Pb 为 2. 0506 ( n= 1) ，全流程空白≤300 pg，该空

白下检测 SRM981 的 Pb 同位素标准值并无变化。
为了监测235U、238U 对 Pb 的贡献量以及方便与其他

文献中 Pb 同位素组成对比，本文 Pb 同位素组成用
206Pb / 207Pb、208Pb / 206Pb 比值表示。

3 结果与讨论

3. 1 煤中 Pb 浓度

煤中的 Pb 浓度为 2. 03～35. 6mg /kg，几何均值

5. 4±3. 3mg /kg ( n= 9，未计算异常值35. 6mg /kg) 。
如表 1 所示，最高浓度来自大方无烟煤35. 6mg /kg，

有研究认为是富铁钙质热液导致煤中富集 Pb 元

素［18］; 兴仁的烟煤中 Pb 含量最低，为2. 03mg /kg。
如此大的浓度变化应不仅与煤变质程度有关，也与

Pb 来源和成煤环境有关。除了大方和水城煤样品，

其他 样 品 中 Pb 含 量 都 低 于 全 国 煤 平 均 值

13mg /kg［1］。煤中微量元素与物理化学参数的相关

性分析是研究煤中微量元素含量变化和赋存状态

常用的方法。本文统计了煤中物理化学参数，如表

2。一般而言，Pb 含量与灰分相关性可以在一定程

度上指示 Pb 与有机 /无机的亲和性。本次结果并
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表 2 煤中物理化学参数

Table 2 Proximate analysis of coal %

样品编号 干燥无灰基 灰分 挥发分 全硫 硫化盐 黄铁矿 有机硫

CN-85-01 65．94 18．90 11．44 2．83 0．47 1．59 0．77

CN 85-03 64．49 23．82 6．72 0．27 0．01 0．06 0．24

CN-85-04 58．88 25．45 7．96 0．99 0．05 0．49 0．39

CN 85-05 54．87 21．18 21．28 0．73 0．11 0．39 0．26

CN-85-09 52．67 26．43 16．50 4．02 1．32 1．47 1．23

CN-85-11 54．67 28．43 12．18 3．65 1．11 1．51 1．03

CN 85-13 58．80 19．42 10．69 2．78 1．22 0．43 0．83

CN 85-14 65．18 21．44 9．77 2．50 0．25 1．41 1．03

CN-85-17 55．52 25．22 12．61 0．27 0．01 0．09 0．17

CN-85-19 51．20 15．37 29．69 3．47 0．61 1．55 1．14

注: 数据来源于郑宝山等未发表资料。

没有发现 Pb 与灰分间存在明显的相关系性 ( R2 =
0. 29) ，Díaz-Somoano 等［13］和 Dai 等［19］研究结果也

表明二者间没有明显的相关性。Pb 是一种亲铜元

素，在煤中主要以黄铁矿或者其他硫化物形式赋

存［20］。Wei 等［21］在贵州海子煤矿中发现硫化物结

合态 Pb 占总铅的 22. 6% ～30. 1%，本次研究却没有

发现 Pb 浓度与全硫有显著线性相关 ( R2 = 0. 31) 。
但高硫煤中 Pb 与全硫含量呈弱正相 关 性 ( R2 =
0. 44) ; 而低硫煤中，全硫与 Pb 含量有负相关趋势

( R2 = 0. 49) 。这是因为低硫的大方、毕节煤中 Pb
主要赋存在碳酸盐中［18－21］。样品中黄铁矿同样与

Pb 含量没有相关性。赵峰华［20］指出煤中的 Pb 很

可能以有 机 结 合 态 形 式 存 在。本 研 究 中 除 瓮 安

( CN-85-19) 、大方( CN-85-03) 煤外，其他样品中 Pb
含量与挥发分相关性较高( R2 = 0. 75) ，表明煤中 Pb
可能与有机质具有一定的关系，这也说明了瓮安、
大方煤中 Pb 含量与有机质不相关。为了了解兴仁

煤的高挥发分、高硫、低灰分、低 Pb 的异常，我们统

计了 Dai 等［19］已经发表的晚二叠世兴仁煤的 Pb 浓

度、灰分、全硫含量的数据，结果表明，该地区 Pb 浓

度与灰分( R2 = 0. 18，n= 9) 、全硫( R2 = 0. 23，n= 9)

都没有显著的关系。这说明兴仁煤中 Pb 的主要赋

存状态并不是硫化物矿物。兴仁煤矿是热液活动

的典型地区，很可能与大方、毕节煤矿区一样，主要

赋存在富钙质热液形成的碳酸盐中［18－21］。Pb 是

U、Th 的衰变子体，但 Pb 含量与 ( U+Th) 相关性并

不明显( R2 = 0. 04) ，说明衰变成因的 Pb 对总 Pb 浓

度的贡献率不大。Chow 和 Earl［22］也发现了美国部

分煤中的 Pb 浓度并未受 U、Th 衰变的影响。

图 2 煤中挥发分-Pb 浓度关系

Fig．2 Relationship between Pb concentration
and volatile composition in coal

3. 2 煤中 Pb 同位素组成

煤 中 Pb 同 位 素 组 成 见 表 1。 206Pb / 207Pb、
208Pb / 206Pb 的 比 值 变 化 较 大，分 别 为 1. 1959 ～
1. 2774，1. 9500～2. 0895。水城烟煤的 Pb 同位素

比值最低，206Pb / 207Pb 为 1. 1959; 最高的是瓮安无

烟 煤， 206Pb / 207Pb 为 1. 2774。与 我 国 广 东 煤

( 206Pb / 207Pb = 1. 1410 ～ 1. 1800 ) ［11］、上 海 煤

( 206Pb / 207Pb= 1. 1610～1. 1670) ［31］以及世界其他地

区如苏格兰煤( 206Pb / 207Pb = 1. 181±0. 011) ［21］、西班

牙煤( 206Pb / 207Pb= 1. 13～1. 268) ［20］和捷克共和国煤

( 206Pb / 207Pb= 1. 19±0. 006［45］) 相比较，贵州煤中 Pb
同位素明显偏放射性( 见图 3) 。这主要是因为贵州

煤中微量元素有区域性特点，U 含量显著高于全国

煤平均值［3］。Mihaljevič 等［23］在捷克共和国煤中也

发现 5 个由高 U( U /Pb= 2. 5～222) 导致的同位素比

值异常( 206Pb / 207Pb= 1. 24～ 5. 34) 。除了 U /Pb 大于

1 的兴仁( CN-85－14) 、瓮安( CN-85－19) 煤样，其他
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样品 U /Pb 与 206Pb / 207Pb 为 显 著 相 关 性 ( R2 =
0. 84) ，但本次研究中 206Pb / 207Pb 与 1 /Pb 的相关性

并不明显( R2 = 0. 33) ，推测煤中 U 是成煤后期进入

的，且说明贵州煤矿区的 Pb 可能有多种来源。贵

州省煤中 Pb 可能存在多种来源，沉积环境复杂，但

总体上烟煤 206Pb / 207Pb 比值大于无烟煤，其主要原

因有两个: ①煤中主要以有机结合态的 Pb 含量随

着煤变质程度升高而减少，而煤中有机结合态 Pb
与含 Pb 矿物的同位素组成并不一致［20］; ②煤中 U
也主要以有机结合形式存在［24］，随着煤变质程度变

高，有机质含量减少，煤中以有机质形式存在的 U
重新活化、流失。206Pb / 207Pb 与全硫、黄铁矿含量有

显著相关性，R2 = 0. 80、0. 75，表明硫化物结合态 Pb
对 Pb 同位素影响很大，但与灰分、挥发分含量并没

有显著相关性( R2 = 0. 02，0. 09) 。表明贵州煤中的

Pb 同位素变化主要受控于煤中 U 含量和硫化物结

合 态 的 Pb，这 与 Mihaljevič 等［23］、Diaz-Somoano
等［25］研究认为煤中 206Pb / 207Pb 主要与惰质组( R2 =
0. 8) 相关的认识基本一致。

煤中欧洲同位素值来自文献［13，23，26－28］，

南美数据来自文献［12，22，25］，北美数据来自文献［29］，

大洋洲数据来自文献［29］，南非数据来自文献［12，25，30］，

中国数据来自文献［11，29，31－32］

图 3 世界煤中 Pb 同位素组成

Fig．3 Lead isotope in coal of world

3. 3 煤的沉积环境与 Pb 的来源分析

煤的沉积环境对微量元素富集有重要的控制

作用，不同沉积环境的煤沼泽体系直接受到输送物

源的影响。因此，反演煤的沉积环境是厘定煤中 Pb
来源的关键因素之一。前人通过岩石学特征、垂向

岩序特征、古生物特征、地球化学特征等方法［23］，对

贵州晚二叠世成煤环境已取得了一些重要认识。
晚二叠世峨眉地幔柱活动改变了贵州古地理格局，

形成西北高、东南低的古地理格局，沉积相由西向

东，由陆相渐变为海陆交替相，最后变为海相的沉

积环境。依据溶液中锶的迁移能力及其硫酸盐化

合物的溶度积都远大于钡的地球化学性质，Sr /Ba
比值常被用来判别当时水体所处的盐度，判别条件

为 0. 6＜Sr /Ba＜1 是，为半咸水 ( 过渡相) ; Sr /Ba ＜
0. 6 为 微 咸 水 ( 河 流 相 ) ; Sr /Ba ＞ 1 为 咸 水 ( 海

相) ［33－35］。郑建军［15］、程伟等［35］指出煤中硫的分

布特征可以指示古地理沉积环境，海水的侵入是形

成中-高硫煤的主要原因，中-低硫煤主要形成于没

有或者很少受到海水影响的三角洲平原的沉积环

境。桐 梓、瓮 安、安 顺 样 品 全 硫 含 量 为 2. 83%、
3. 47%、2. 78%，属 于 中 高 硫 煤 ( 根 据 GB /T 215-
2003) 。从煤形态上分析，桐梓、安顺煤的硫酸盐硫

含量很高，分别占全硫的 16. 6%、43. 9%，远高于贵

州上二叠统主要煤层中的硫酸盐硫含量 0. 1% ～
1. 5%［9］。同时，煤中 Sr /Ba＞1，其沉积相应为海相

沉积。两个六枝煤 Sr /Ba 为 0. 64、0. 75，全硫含量为

3. 65%、4. 02%，属 于 中 高 硫 煤 ( 根 据 GB /T 215-
2003) ; 而水城、盘县、大方、毕节属于低硫煤，全硫

含量分别为 0. 73%、0. 27%、0. 27%、0. 99%; Sr /Ba
略高于 1，分别为 1. 24、1. 04、1. 34、1. 62。在长兴期

发生大规模海侵事件，海水侵入六枝、毕节成煤盆

地，而水城、盘县盆地远离海岸线，受海水影响较

小［15］。同时，大方煤中微量元素是主要受控于低温

热液地区，热液会带入大量 Sr、Ba 元素。这说明六

枝、毕节样品的沉积环境为受海水影响很严重的过

渡沉积相，盘县、水城、大方为受海水影响较小的过

渡沉积相。兴仁煤中全硫量为 2. 5%，属于中硫煤，

其 Sr /Ba 比值为 0. 61，应为过渡沉积相。综上分

析，可以得出，桐梓、瓮安、安顺为海相沉积; 六枝、
毕节、盘县、水城、大方、兴仁煤为海陆过渡相沉积

环境，其中六枝、毕节受海水影响较严重，盘县、水

城、大方受海水影响较少，这基本与前人的研究结

论一致。
不同成煤环境中 Pb 的来源、形成机理是煤科

学中的难点问题。由于不同潜在源的 Pb 同位素比

值不同，可利用 Pb 同位素比值对不同潜在来源的

Pb 进行有效区分［37］。相关研究表明，贵州煤中微

量元素背景值的决定因素包括陆源碎屑供给、低温

热液流体、火山灰等几方面［28］。因晚二叠纪峨眉山

玄武岩是贵州煤主要的陆源物质来源，我们选取峨

眉山玄武岩、塌积角砾岩中的同位素代表煤中陆源
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碎屑来源的 Pb 同位素组成，低温热液形成的含 Pb
硫化物矿物作为煤中低温流体来源的 Pb 同位素组

成，这些硫化物矿物包括雌黄、黄铁矿、方铅矿、闪

锌矿、铅锌矿; 其白云岩、灰岩、白云质凝胶岩、黑色

岩系矿石、磷块岩的同位素值代表主要的沉积岩 Pb
同位素值。我们把煤和潜在的 Pb 源同位素比值投

黄铁矿、雌黄中 Pb 同位素数据源于文献［38］，峨眉山玄武岩源于文

献［39］，白云岩源于文献［40－41］，重晶石源于文献［42］，黑色系矿石

源于文献［43］，白云质胶结物、磷块岩来源于文献［44］，灰岩源于

文献［41］，铅锌矿来源于文献［45］，方铅矿、闪锌矿来源于文献［46］

图 4 煤和各潜在 Pb 源 206Pb / 207Pb － 208Pb / 206Pb 的投影

Fig．4 Coal and the potential source of Pb
206Pb / 207Pb-208Pb / 206Pb projection

在 206Pb / 207Pb － 208Pb / 206Pb 关系图上 ( 图 4) 。可以

观察到，受海水影响较小的过渡沉积环境相的大

方、盘县、水城煤铅同位素( A) 与峨眉山玄武岩、铅

锌矿、黄铁矿同位素值接近。表明其 Pb 主要来源

于陆源的玄武岩或低温热流体。过渡沉积相的毕

节、安顺煤和海相沉积桐梓煤的铅同位素值在海相

沉积物白云岩、方铅矿、玄武岩变化区间( B) ，但更

偏向陆源物质，说明煤中 Pb 主要来源于陆源的玄

武岩、热液流体和少部分的海相白云岩。受海水影

响较大的六枝、瓮安煤的同位素与海相沉积物白云

岩非常接近，和玄武岩、硫化物矿物同位素值相差

很大。这说明白云岩风化释放或海相中的 Pb 可能

是六枝、瓮安煤中 Pb 的最主要来源。虽然过渡沉

积 相 兴 仁 煤 的 206Pb / 207Pb 与 白 云 岩 相 近，但
206Pb / 207Pb －1 /Pb 并不相关，说明白云岩并不是兴仁

煤的主要 Pb 来源，因煤中高 U /Pb = 7. 7 比可导致

较高的 206Pb / 207Pb 。而这种较高的 U /Pb 比，有可能

是兴仁煤由晚二叠的玄武岩火山灰混入导致的。
因此，火山灰来源的铅也有可能是兴仁煤中 Pb 的

来源之一。

4 结 论

本文对贵州主要成煤区晚二叠世煤样的 Pb 浓

度变化和同位素比值进行了分析，结果表明煤中 Pb
浓度变化很大，为 2. 03 ～ 35. 6mg /kg，除了水城、大

方煤，其 他 样 品 都 低 于 我 国 煤 的 平 均 值。煤 中
206Pb / 207Pb 为 1. 1959 ～ 1. 2774， 208Pb / 206Pb 为

1. 9500～2. 0895，受 U 含量的影响较为明显。贵州

煤中 Pb 含量与全硫、灰分、挥发分等相关系数不明

显，表 明 不 同 矿 区 的 煤 中 Pb 赋 存 状 态 不 同。

206Pb / 207Pb 与 U /Pb 比、全硫、黄铁矿含量有显著相

关性，而与 Pb 浓度、灰分、固定碳相关性不明显，表

明煤中 U 含量和硫化物结合态 Pb 对 Pb 同位素组

成的影响较大。利用全硫含量、Sr /Ba 比的分布特

征初步解析了煤的沉积环境，利用不同沉积环境煤

中 Pb 的同位素特征区分了不同来源，大方、盘县、
水城煤中 Pb 主要来源于低温热流体和玄武岩的风

化; 毕节、安顺、桐梓煤来源于陆源玄武岩的风化、
热液流体，少部分来自海相成因的白云岩; 白云岩

是六枝、瓮安煤中 Pb 最主要的来源，晚二叠火山灰

可能是兴仁煤中 Pb 的主要来源之一。
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Preliminary Investigation on Concentration and Isotopic Composition
of Lead in Coal from Guizhou Province，China

DAI Yuyou1，3，ZHU Jianming2，TAN Decan1，3，REN Kun2，TAO Faxiang1，WANG Jing1

( 1． State Key Laboratory of Environmental Geochemistry，Institute of Geochemistry，Chinese Academy of Science，Guiyang 550081，

China; 2． State Key Laboratory of Geological Processes and Mineral Resources，China University of Geosciences ( Beijing ) ，

Beijing 100083，China; 3． University of Chinese Academy of Sciences，Beijing 100049，China)

Abstract: The emission of lead( Pb) during coal combustion is one of the most important anthropogenic sources of atmospheric Pb，and
Pb isotopes with high precision provide a powerful tool to trace different sources of Pb in the environment． However，Pb isotopes in coal
from China are poorly reported． In this paper，Pb concentrations and isotopic ratios in coals from Upper Permian coal mines，Guizhou
Province were investigated． The Pb concentrations in studied samples range from 2. 03mg /kg to 35. 58 mg /kg，with a geo-mean of 5. 4
±3. 3 mg /kg( n= 9) ，lower than the average values of coal from China． The 206Pb / 207Pb and 208Pb / 206Pb isotope ratios range between
1. 1959－1. 2774 and 1. 9500－2. 0895，respectively，with significant relations with U /Pb，bulk sulfur and pyrite-S． This indicates
that Pb isotopes in Guizhou coals have higher radiogenic Pb，controlled by U content and Pb associated with sulfide． On the basis of
comparing Pb isotopic composition with different potential sources，we preliminarily suggest that Pb in coal from Dafang，Panxian，and
Shuicheng counties mainly come from the low temperature hydrothermal fluid and the basalt; Pb in coal from Bijie，Anshun，and Tong-
zi counties derived from the basalt，the low temperature hydrothermal fluid and few dolomite; the main Pb source of coal from Liuzhi
and，Wengan counties is dolomite，and the volcano ash of the Later Permian is one of the major source of Pb in coal from Xingren
County． These results fill up the gap of Pb isotopes in coal from Guizhou Province，and provide the basic Pb isotopes data for comparing
and tracing the sources of Pb in the different environment of Guizhou，China．
Key words: Guizhou; coal; lead concentration; lead isotopes
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