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摘要：了解重金属在土壤中的富集特征是其风险评价和土壤修复的基础。分别以黑龙江省典型的农耕黑土和沼泽土为研究对

象，采用干筛法获得>4 000、4 000~2 000、2 000~1 000、1 000~250、250~53 和<53 μm 6 个粒级的土壤团聚体颗粒组。利用

等离子质谱(ICP-MS)测定了本土和各级团聚体颗粒中 Cr、Cd、As 和 Pb 的含量，并对其颗粒组分布特征及对有机碳的响应

进行了解析。研究表明，2 种土壤中的重金属 Cr、Cd 和 Pb 的富集因子均大于 1，而 As 则存在明显的流失。除了黑土中的

As 和 Pb 外，其他重金属随着团聚体粒径的增加而呈现富集减弱的趋势。其中，Cr 和 Cd 主要趋向分布在粉-黏团聚体(<53 μm)

颗粒中；Pb 在黑土中易赋存于 1 000~2 000 μm 大团聚体中，在沼泽土中则富集于 53~250 μm 的微团聚体中；As 不但趋向被

吸附在 53~250 μm 的微团聚体中，而且在黑土中也容易被吸附在>1 000 μm 的大团聚体中。金属质量负载计算表明，大粒径

颗粒组对土壤中重金属含量的总体贡献较大。土壤中有机碳含量均随着团聚体粒径减小而升高，Cr 和 Cd 分布与颗粒有机碳

含量正相关，黑土中 As 的分布与颗粒中有机碳含量负相关而在沼泽土中呈弱正相关，Pb 的分布则与有机碳含量均无明显的

相关性。 
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随着城市化进程和工农业的迅速发展，重金属
污染已经成为危害全球环境质量的主要问题之一，
因而备受关注[1]。目前，全国遭受不同程度污染的
耕地面积已接近 2 000 万 hm2，约占耕地面积的
1/5[2]。东北平原是中国 3 大商品粮食生产基地之一，
黑土和沼泽土是东北地区生产潜力较大的 2 种典型
农耕土壤，存在严重的重金属污染，根据报道黑土
中 Pb 和 Cd 质量分数高达 57.48 mg·kg-1 和 2.31 

mg·kg-1，粮食品质恶化，给经济发展造成重大损失
[3-5]。 

土壤团聚体是土壤最基本的物质和功能单元，
各粒级颗粒因其组成差异及性质不同而对环境污

染物的吸附特征也存在差异[6]。污染物在土壤微环
境中的行为很大程度上受团聚体分配的制约，因而
影响其迁移性和生物有效性[7]。根据国内外对团聚
体的分级标准，以>250 μm 为界限，分为大团聚体
(>250 μm，A)和微团聚体(<250 μm，M)，而各团聚
体间又可以进一步细分为粗大团聚体(>2 000 μm，
A1)、细大团聚体(2 000~250 μm，A2)和微团聚体
(250~53 μm，M1)和粉-黏团聚体(<53 μm，M2)。国
内外对城市土壤、灰尘和公园土壤等团聚体颗粒中
重金属的含量、分布特征及来源有较多报道[8-12]，
研究指出，土壤重金属的富集与团聚体颗粒的大小
存在密切关系[13]，重金属主要富集于<10 μm 的城
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市土壤和灰尘中[9-10]。目前，国内外对农业土壤团
聚体颗粒组中重金属的富集特征鲜有报道[12,14-16]，
李恋卿等[12]对水稻土研究指出，重金属 Cd 和 Cr

在明显富集在粒径<2 μm 的颗粒中。 

明确重金属在不同尺度土壤颗粒中的富集特
征，将有助于明确污染物的环境行为以及对污染土
壤进行针对性修复。本文以黑龙江地区代表性的农
耕黑土和沼泽土为研究对象，对重金属 Cr、Cd、
Pb 和 As 在土壤团聚体颗粒中的含量及其分布特点
进行解析，研究将为认识土壤中重金属的环境效应
提供科学依据，其结果作为修复污染土壤的依据具
有指导意义。 

1  材料与方法 
1.1  材料与仪器 

硝酸、高氯酸和氢氟酸(MOS 级，北京化工厂)；
西藏标准土壤(GBW 08302，购于中国计量研究院，
北 京 ) 。 ICP-MS(Thermo-X7) ； 台 式 干 燥 箱
(DGB/20-002)；电动振筛机(8411 型)。 

1.2  样品采集 
2011 年分别从黑龙江绥化和同江两地采集典

型农耕土壤黑土(126°50′，46°37′)和沼泽土(132°37′，
47°39′)供试样品，2 种土壤都呈弱碱性。采用每平
方米 1 个样品的网格化采样方式，在约 0.67 hm2 的
农田中采集 0~20 cm 的表层土壤数个，然后组成一
个复合样品。同时，采集了附近无耕种扰动的荒地
土壤作为对比。本土用样品盒带回实验室后，沿土
壤自然结构小心掰成小土块，拣去作物残根和石
砺，平摊在通风透气处，自然风干后于-4 ºC 保存。 

1.3  土壤团聚体颗粒的分离 
利用干筛法分离机械稳定性土壤团聚体。取适

量风干后的土样，在电动振筛机上以一定频率筛分
15 min，使其依次通过各孔径的套筛，得到 6 个粒
径 土 壤 颗 粒 (>4 000 μm 、 4 000~2 000 μm 、
2 000~1 000 μm、1 000~250 μm、250~53 μm 和<53 

μm)，称量测定各孔筛上土壤的质量，计算土壤的
机械稳定性团聚体颗粒粒级组成。各级样品密封于
聚乙烯袋中保存待测。 

1.4  样品分析 
称取本土和不同粒级的土壤样品各 1.50 g，用

HNO3/HClO4/HF 消解。每 10 个样品包括 4 个重复
样品和 2 个空白样品，消解完全后的样品利用
ICP-MS 测定重金属镉(Cd)、砷(As)、铬(Cr)和铅(Pb)

的含量。 

用西藏标准土壤进行质量控制，Cr、As、Cd

和 Pb 的回收率分别为 86%~96%、102%~110%、
90%~123%和 99%~103%。重复样品和空白样品相
对标准偏差分别小于 10%和 5%。数据处理时均扣

去空白值。 

土壤总有机碳含量(TOC)的测定：称取 0.25 g

样品，加入 1 mol·L-1 K2Cr2O7-H2SO4 溶液 10 mL 和
浓 H2SO4 20 mL，以邻菲啰呤为指示剂，用 0.50 

mol·L-1 硫酸亚铁铵滴定。 

1.5  评价方法 
1.5.1  富集因子(EFx)  

富集因子法能够评价土壤重金属的污染程度，
计算公式如下[17]： 

EFx =X/Xref 
式中，X 为耕地土壤中重金属元素的质量分数
(mg·kg-1)；Xref 为相应研究区域重金属元素在土壤中
的背景值(mg·kg-1)。本文中采用荒地重金属浓度作
为背景值。 

1.5.2  分布因子(DFx)  

分布因子法能评价每个粒径土壤颗粒中重金
属元素的富集情况，计算公式如下[8]： 

DFx=Xfraction/Xbulk 

式中，Xfraction 不同粒径重金属元素的质量分数
(mg·kg-1)；Xbulk 为本土中相应重金属元素的质量分
数(mg·kg-1)。如果 DFx>1，表示该重金属富集于相
应的粒径颗粒中。 

1.5.3  金属质量负载法(metals loading)  

金属负荷是最重要的污染指数之一，用于评价
每个粒径组(GSF)重金属的质量负载，评价各粒组
重金属的贡献。计算公式如下[18]： 

6

loading

1

DSF ( GS ) /( ( GS ) 100)i i i i
i

X X
=

= × × ×  

式中，Xi 为各个粒径中的重金属元素浓度；GSi 为
相应粒径的质量分数，范围为 1%~100%。 

2  结果与讨论 
2.1  团聚体颗粒及有机碳含量 

各团聚体颗粒在土壤中的比例(质量分数)及其
有机碳的含量见表 1。尽管黑土和沼泽土的团聚体
颗粒组的比例有差别，但都具有相似的分布规律，
即大团聚体颗粒(>250 μm)占比例最高，黑土和沼泽
土中分别占 86.22%和 82.16%，而<53 μm 的粉-黏团
聚体占比例都最小，黑土和沼泽土中的分别为
2.64%和 6.27%。 

土壤中有机碳与污染物的强络合能力已经引
起了众多的关注，而团聚体是土壤有机质分解转化
和腐殖质形成的最重要场所[19]。黑土和沼泽土本土
中有机碳(OC)质量分数差异较大，分别为 19.40 

g·kg-1和 42.85 g·kg-1。本研究中，虽然微团聚体(<250 

μm)的质量分数不高，黑土和沼泽土中分别只有
13.77%和 17.91%，但是其有机碳的相对质量分数却
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分别高达 36.59%和 34.19%。若将微团聚体细分，
有机碳含量随着微团聚体粒径减小而升高。 

微团聚体颗粒特别是粉黏颗粒易在雨水及耕
种等因素的影响下携带持有的重金属飘到大气中
或迁移至深层土壤和地下水中，因此具有更强的环
境危害[17]，应该引起足够的重视。 

2.2  重金属分布与富集 
供试土壤本土中重金属的富集因子如图 1 所

示。总体来讲，黑土及沼泽土中 Cr、Cd 和 Pb 的富
集因子都大于 1，特别值得关注的是 Cd 的含量已经
超出了为保障农业生产和维护人体健康而制定的

国家农业土壤环境质量二级标准(0.3 mg·kg-1)。而
As 在黑土和沼泽土中的富集因子分别为 0.59 和
0.27，表明研究区域耕地表层土壤中，As 的流失比
较严重，这可能会对当地的大气和地下水造成污染
危害。 

不同粒径土壤团聚体颗粒中重金属分布的特
点，将影响土壤中重金属的环境行为。不同粒径颗
粒中重金属分布因子如图 2 所示，无论是黑土和还
是沼泽土，Cr和Cd主要赋存于粉-黏团聚体(<53 μm)

中，Pb 在黑土中多富集于大颗粒(1 000~2 000 μm)

中，在沼泽土中富集于微团聚体中(53~250 μm)中。
黑土中，As 主要被吸附在 53~250 μm 的微团聚体
和>1 000 μm 的大团聚体中，而在<53μm 的粉黏团
聚体颗粒中出现严重的亏缺；沼泽土中，As 主要被
富集于<250 μm 微团聚体中，而在 250~1 000 μm 和
2 000~4 000 μm 的大颗粒中则呈现出明显的 As 亏
缺。土壤颗粒组分中重金属富集程度的较大变异，
说明其在土壤颗粒间活动活跃而容易迁移。 

总体来讲，除了黑土中的 As 和 Pb 外，其他重
金属随着团聚体粒径的增加而呈现富集减弱的趋
势，这表明来源于农业活动等人为引入的重金属在
土壤中最终倾向被吸附在小粒径的团聚体颗粒中。
相关研究中指出，小粒径颗粒比表面积大以及负电
荷的存在使得重金属元素最终被保护起来而较难

表 1  土壤团聚体颗粒组成及有机碳和重金属含量 

Table 1  Soil particles size fraction and their contents of organic carbon and heavy metals 

团聚体 

颗粒组/μm 

黑土 沼泽土 

w/% 
w(OC)/ 

(g·kg-1) 

w/(mg kg-1) 
w/% 

w(OC)/

(g·kg-1)

w/(mg kg-1) 

Cr As Cd Pb Cr As Cd Pb 

本土  19.40 52.91 1.94 0.72 20.80  42.85 49.17 1.27 0.62 24.45 

<53 2.64 22.71 57.89 0.59 0.86 20.63 6.27 45.67 52.43 3.01 0.71 24.22 

53~250 11.13 21.94 56.12 3.09 0.79 22.35 11.64 43.78 49.97 3.49 0.59 26.02 

250~1 000 34.69 19.14 56.36 1.81 0.73 21.41 18.27 44.55 51.83 0.61 0.66 25.05 

1 000~2 000 12.62 19.82 49.32 3.08 0.75 24.17 15.44 44.58 46.21 1.22 0.58 24.39 

2 000~4 000 10.47 19.10 52.98 3.07 0.70 20.00 17.95 43.05 49.41 0.43 0.59 24.17 

>4 000 28.44 19.32 48.55 3.04 0.65 18.28 30.50 39.97 47.84 0.96 0.61 23.82 

<53
53-250

250-1000

1000-2000

2000-4000
>4000

0.8

0.9

1.0

1.1

1.2

1.3

D
Fx

 (
A

s)

D
Fx

 (
C

r,
 C

d,
 P

b)

土壤颗粒粒组

 Cr     Cd     Pb   As

/μm

黑土

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

1.2

1.4

1.6

1.8

 

 

  

<53
53-250

250-1000

1000-2000

2000-4000
>4000

0.9

1.0

1.1

1.2

 

D
Fx

 (
A

s)

D
F

x 
(C

r,
 C

d,
 P

b)

 Cr    Cd    Pb    As

土壤颗粒粒组 /μm

0.0

0.5

1.0

1.5

2.0

2.5

3.0

 

沼泽土

 
图 2  土壤颗粒组中重金属的分布因子 

Fig.2  Distribution factors of heavy metals at the various grain size fractions 
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图 1  2 种耕地土壤中重金属的富集因子 

Fig.1  Enrichment factors of heavy metals in two arable surface soils 
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被消耗[8,10,20]。外源重金属元素不仅被束缚在比表
面积大的细粒径颗粒中，而且在粗颗粒中也存在明
显的富集现象，这可能是由于新输入的重金属最初
先被吸附在大颗粒土壤中，并且含重金属的细颗粒
在一定条件下可聚合成粗团聚体等复合因素造成
的[14,17,21-22]。 

土壤有机碳是原状土壤颗粒中重金属移动和
分配的驱动与控制因素[23]。本研究中，黑土和沼泽
土颗粒中重金属与有机碳含量的关系如图 3 所示，
颗粒中有机碳含量与 Cr 和 Cd 分布正相关，其中黑
土中有机碳含量与 Cd 分布相关性显著(r2=0.79)。郭
观林等对土壤中 Cd 解析行为的研究指出，高含量
有机碳的吸附作用是土壤中 Cd 解析缓慢的影响因
素之一[24]。黑土和沼泽土中 Pb 的分布与有机碳含
量相关性不大；但是，As 在有机碳含量较少的黑土
中与有机碳的含量负相关，即在碳含量较多的粉黏
微团聚体中亏缺，其消耗大于富集，而在富含有机
碳的沼泽土中则与有机碳含量弱相关。以上说明，
As 在有机碳贫瘠的土壤中不易被有机碳吸附“固
持”，从而容易在颗粒间迁移，这也是 As 在土壤微
域环境中分布差异较大的原因。 

2.3  金属质量负载 
由图 4 可见，2 种土壤中每个粒径组的重金属

质量负载。其中，在黑土中除 As 外的 3 种重金属
贡献最大粒组是 250~1 000 μm (Cr、Cd 和 Pb 分别
是 36.96%、35.71%、和 35.70%)，而<53 μm 粒组
的金属贡献量最小(Cr、Cd 和 Pb 分别是 2.89%、
3.19%、和 2.62%)，As 的最大贡献是>4 000 μm 粒
组(30.31%)，<53 μm 粒组贡献只有 0.50%。沼泽土
中重金属 Cr、Cd 和 Pb 贡献量最大的都是>4 000 μm

粒组，分别是 29.68%、30.27%、和 29.66%，最小
的都是<53 μm 粒组(Cr、Cd 和 Pb 分别是 6.69、7.19、
和 6.20%)，但 As 贡献量最大和最小的粒组分别是
53~250 μm(32.07%)和 1 000~2 000 μm(6.09%)。总体
上看，4 种土壤的各粒组中，大粒径重金属贡献量
较大，贡献量最小的都是<53 μm 粉黏团聚体(沼泽
土中的 As 除外)。 

3  结论 
除 As 外，Cr、Cd 和 Pb 在研究区的耕地表层

土壤中都有明显的富集，虽然从大粒径团聚体的对
土壤中重金属总量贡献较大，但重金属都有向微团
聚体富集的趋势。重金属在各粒级团聚体中的分布
差异明显，说明其在土壤颗粒间容易迁移。除了 Pb

外，Cr、Cd 和 As 在土壤颗粒间的富集与土壤有机
碳含量都有关联，并且 As 有机碳总含量贫瘠的黑
土中容易流失。不同土壤颗粒中重金属元素的有效
性及其在环境变化下的移动、迁移特征尚待进一步
研究。 
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图 3  土壤颗粒中重金属与有机碳含量的关系 

Fig.3  The correlation of heavy metals with organic carbon in soil particles 
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图 4  重金属在土壤颗粒组中的质量负载(%) 

Fig.4  Heavy metal mass loading (%) of six soil size fractions 
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Abstract: Understanding the distribution characters of heavy metals in soil is the premise of risk assessment and soil remediation. In 

this study, the typical black and bog arable soils from Heilongjiang Province were collected and six particle size fractions (>4 000, 

4 000-2 000, 2 000-1 000, 1 000-250, 250-53 and <53 μm) were separated by using standard dry-sieving procedure. The contents of 

heavy metals in both bulk soils and particle size fractions were determined by ICP-MS. The distribution characters and response to 

the organic carbons were discussed as well. Except for As, the enrichment factors of Cr, Cd and Pb were higher than 1 in both soils. 

Generally, the distribution of heavy metals increased with decrease of particle size except for As and Pb in black soil. The 

accumulation of Cr and Cd was predominantly in particles finer than <53 μm, and Pb was mainly in particles of 1 000-2 000 μm in 

black soil and of <250 μm in bog soil, while As not only enriched in particle of 53-250 μm but also in >1 000 μm size soils in black 

soil. The mass loading showed that large size particles contributed more to the total contents of heavy metals due to their high 

fraction in bulk soil. Results of correlation analysis between heavy metals with organic carbon in soil particle size fractions showed 

that the residues of Cr and Cd were positively correlated with the contents of organic carbon in both soils, and As were weak 

positively correlated in bog soil and negatively correlated in black soil. In addition, no correlation between Pb and organic carbon 

was found in both soils. 

Key words: black soil; bog soil; heavy metal; particle size fractions; accumulation; organic carbon 


