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摘  要：采用物理和化学相结合的分组方法，将土壤逐级分离成不同粒径后再分出以有机无机复合体存在的重

组，研究施加不同污泥后土壤中不同粒径颗粒、不同重组结合态腐殖质组分中 Cu、Zn、Cd的分配特征。结果表明：

土壤重金属浓度随其粒径减小呈不断升高趋势，但施用污泥增加了土壤细砂粒级组分中的重金属比例，且随施用污泥

中重金属浓度上升而增加。施加污泥后，不同粒径土壤颗粒中松结态腐殖质比例明显增加，紧结态腐殖质所占比例下

降。施加污泥后土壤细砂颗粒松结态腐殖质中 Cu、Zn、Cd所占比例上升，紧结态腐殖质中 Cu、Zn、Cd比例下降。

粉砂粒级松结态腐殖质中 Cu、Cd 比例上升，紧结态腐殖质中 Cu、Cd 比例下降。细粉砂和胶体粒级不同结合态腐殖

质中 Cu、Zn、Cd比例没有明显变化。不同粒径组分土壤颗粒中重金属比例变化不仅与不同结合态腐殖质的比例有关，

还与土壤颗粒大小和土壤性质有关。 
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随着社会经济的发展和城市化进程的加快，污水

处理厂的数量日益增加，污水处理过程中产生的大量

污泥也成为日益突出的环境问题。污泥农用不仅解决

了污泥的处置问题，污泥中含有的丰富氮、磷、钾

元素和有机物质同时也改善了土壤结构，并提供作

物生长所需的养分元素，促进作物的生长和产量的

增加[1]。虽然污泥农用可实现其资源化利用，但其重

金属污染问题也引起普遍担忧[2]。污泥长期农用使表

层土壤重金属浓度显著增加，甚至超过国家土壤环境

质量标准[3]。但一些研究结果也表明，污泥农用下农

作物的籽粒及可食部分重金属浓度并没有超过食品

安全标准，不会对食品安全和人体健康产生风险[4]。

这可能归因于污泥中重金属较低的生物有效性，且有

机质可与重金属离子络合形成稳定的有机–无机复合

体[5]。土壤有机质和黏土矿物通常被认为是影响污染

物在土壤环境中行为的两个最重要因素[6]，污泥中大

量有机质的长期输入在提高土壤有机质含量的同时，

有机质也可与土壤黏粒胶结，改变土壤团聚体的结构

和稳定性。重金属在土壤环境中的迁移转化及其生物

有效性与土壤颗粒物的大小和组分密切相关[7]，不同

粒径大小团聚体的物质组成和理化性质不同，导致重

金属的吸附能力不同，从而影响着重金属的生物有效

性。污泥中部分腐殖质可在生物作用下分解，其产物

可为土壤表面提供更多的交换和吸附点位[8–9]，从而

影响重金属的分布特征。Greenland和 Ford[10]把土壤

有机质通常的两种形态中的游离态组分定义为轻组，

有机矿质复合体组分定义为重组。土壤中有 50% ~ 90% 

的有机碳是以有机矿质复合体的形态存在[11–12]，与矿

物结合有不同松紧程度的 3 种结合态腐殖质结构组

成不同[13–14]，导致与之结合的重金属等污染物的生

物有效性也不同[15]。因此，了解污泥农用对土壤团

聚体和有机质组分中重金属分布的影响，对探明污泥

安全农用的机制有着重要意义，但目前关于这一方面

的研究还比较缺乏。 

本文选用多年连续施用污泥有机肥的农田土壤，

通过土壤团聚体分级，并采用比重法和根据腐殖质与
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矿物结合松紧程度分离出团聚体中的不同形态有机

质，初步探讨污泥农用对重金属在土壤不同团聚体和

有机质形态中分布状况的影响，以期为污泥农用的环

境风险评估提供理论依据。 

1  材料与方法 

1.1  供试材料 

试验地位于苏州市农业科学院污泥农用定位试验

田，供试土壤为当地典型的黄泥土(表 1)，其所施污泥

源自苏州市福星污水处理厂，为生活污水型低污染物污

泥。试验处理如下：①对照，不施污泥(CK)；②施用 

重金属低污染污泥(SS)；③施用 Cd 高污染污泥(SS+ 

Cd)；④施用 Zn 高污染污泥(SS+Zn)；⑤施用 Cu

高污染污泥(SS+Cu)。其中外源 Cd、Zn和 Cu的添

加分别为在污泥加入对应的硝酸盐 120、9 160 和  

3 470 mg/kg。试验田作物轮作模式与当地常规轮作

制相同，为单季水稻–冬小麦轮作。从 2009年 12月

开始，每年施用污泥 2 次(冬小麦播种及水稻移栽前

各施用 1次)，施用污泥量为每季污泥(鲜重)施用量为

450 g/m2。2013年 10月，水稻收获后，采集表层农

田土壤(0 ~ 20 cm)，土壤样品自然风干后，剔除植物

残体等异物，磨碎通过 60目(0.25 mm)尼龙筛，待用。 

表 1  供试土壤及污泥的基本性质 
Table 1  Basic properties of soil and sewage sludge tested 

材料 pH CEC 
(cmol/kg) 

有机质 
(g/kg) 

全氮 
(g/kg) 

全磷 
(g/kg) 

全钾 
(g/kg) 

全 Zn 
(mg/kg) 

全 Cd 
(mg/kg) 

全 Cu 
(mg/kg) 

黄泥土 6.05 20.9 30.7 1.74 0.80 7.58 97.2 0.34 34.8 

污泥 6.23 – 463 46.8 11.0 14.4 749 1.79 109 

 

1.2  土壤微团聚体分级 

按照中国科学院南京土壤研究所等单位制定的

土粒分级方法[16]，以水作为分散剂，将土壤分为 4

个粒级，即细砂(50 ~ 250 μm)、粉砂(5 ~ 50 μm)、细

粉砂(1 ~ 5 μm)、胶体(<1 μm)，结果见表 2。各粒级

土壤颗粒的分组详细方法详见文献[17]。 

表 2  100 g 土壤中各粒径颗粒的质量分布 (g) 
Table 2  Mass distribution of soil particles in 100 g soil 

土壤颗粒 CK SS SS+Cd SS+Zn SS+Cu 

细砂 27.2 26.4 29.1 30.4 28.2 

粉砂 45.8 47.4 46.6 42.6 48.2 

细粉砂 18.6 17.2 17.1 16.6 15.8 

胶体 5.8 5.9 5.1 6.2 4.4 

 

1.3  土壤有机质分组 

土壤有机质分为轻组和重组两部分，轻组组分只

占土重的很小部分，多为植物碎屑及多糖类、木质素

等非腐殖物质；而重组组分是腐殖物质，与重金属的

结合性更强，更能降低重金属的生物活性。因此本试

验不单独研究轻组组分，重点研究重组不同组分中

重金属的分布情况。采用比重为 1.8 g/cm3的 NaI溶

液区分轻组和重组有机质[18]，重组有机质组分继续

用 0.1 mol/L NaOH以及 0.1 mol/L NaOH+0.1 mol/L 

Na4P2O7混合溶液连续提取分别得到松结态腐殖质和

稳结态腐殖质，剩余土壤为紧结态腐殖质，详细方法

参考文献[13]。 

1.4  样品中重金属和有机质测定 

土壤全量重金属：准确称取 0.2 g土样于消解罐

中用 10 ml HNO3/HCl(v/v，1︰1)进行消解。 

有机质中重金属：吸取松结态和稳结态有机质提

取液 10 ~ 20 ml于消解罐中，用硫酸中和后把样品蒸

干，然后再用 10 ml HNO3/HCl(v/v，1︰1)进行消解。 

土壤和有机质消解液中 Cu、Zn、Cd的浓度采用

火焰原子吸收光谱仪[Varian SpectrAA 220FS(火焰)、

220Z(石墨炉)]测定[19]。测试过程中外加空白和标样

以控制质量，所用试剂均为优级纯。 

土壤有机质：称取过 60目筛的土壤样品 0.2 g，

采用外加热–重铬酸钾法测定[16]。 

1.5  数据统计和分析 

数据的统计与分析采用软件 SPSS 20.0和 Micro 

soft Excel 2010。 

2  结果与讨论 

2.1  不同粒径土壤颗粒中全量重金属的浓度变化 

不同污泥处理下土壤不同粒径颗粒中的重金属

浓度见表 3。土壤中 Cu、Zn、Cd 在土壤不同粒径

颗粒中的浓度差异较大，细砂中重金属含量高于粉

砂。一可能是细砂组分原生矿物残留较多；二可能
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由于大颗粒聚集大量的新鲜植物根系碎屑及残留

物，有机质含量较高；三可能与细砂组分中游离氧

化铁和 CEC 高有直接关系，由此对重金属有较强

的吸附固持能力[20]。王芳等[21]的研究表明，粉砂级

微团聚体对重金属的吸附能力明显较细砂粒组分

弱，而其易解吸性却明显增强。但总体而言，从粉

砂粒径开始各重金属元素的浓度有随着颗粒粒径的

减小而增高的趋势，这也与文献报道的重金属在土

壤不同粒级的分布有相似规律[22–23]。有研究表明，

各粒径中重金属与其有机质含量相关，可能是与有

机碳形成了络合物或以有机–无机复合体的形式存

在[24]。土壤颗粒粒径越小，其比表面积越大，重金

属与有机碳的作用程度越高，对重金属富集的能力

也越大。 

表 3  不同粒径土壤颗粒中全量 Cu、Zn、Cd 浓度(mg/kg) 
Table 3  Cu, Zn and Cd concentrations in different particle fractions 

重金属 土样 CK SS SS+Cd SS+Zn SS+Cu 

原土 39.8 44.2 39.5 42.7 80.4 

细砂 37.8 64.3 61.5 63.6 163 

粉砂 27.4 17.9 14.7 20.4 29.4 

细粉砂 55.7 68.1 61.4 64.1 87.7 

Cu 

胶体 62.8 71.3 69.9 67.1 92.8 

原土 80.8 102 85.8 267 85.8 

细砂 78.8 137 114 561 148 

粉砂 25.5 35.8 28.1 122 27.7 

细粉砂 156 170 161 383 155 

Zn 

胶体 250 246 216 435 205 

原土 0.23 0.26 1.25 0.27 0.30 

细砂 0.35 0.52 2.66 0.50 0.45 

粉砂 0.13 0.16 0.40 0.20 0.19 

细粉砂 0.32 0.36 1.36 0.33 0.46 

Cd 

胶体 0.38 0.42 1.48 0.34 0.39 

 
与对照土壤(CK)比较，施用不同类型污泥的原土

及其各个粒径颗粒组分中的重金属浓度有所上升(除 

SS、SS+Cd、SS+Zn 处理粉砂粒径中 Cu 略有降低)，

但低污染污泥 (SS)施用对原土和不同土壤粒径中 

Cd、Cu 和Zn 的浓度影响较小，而高污染污泥的施

用则显著促进了重金属 Cd、Cu 和 Zn 在原土和不

同土壤粒径中的积累。表明污泥施用使土壤不同粒径

中重金属的浓度发生变化，且施用污泥的重金属浓度

越高，不同粒径中重金属的浓度变化程度越大。 

虽然细颗粒中重金属浓度较高且重金属的植物

有效性更高[25]，但粗颗粒在土壤中所占的质量比重

比细颗粒大。图 1 为土壤不同粒径颗粒组分中重金

属 Cu、Zn、Cd含量的百分比，各级颗粒组分中的重

金属含量是用其质量乘以其各重金属浓度得到。从图 

1 可以看出，土壤中 Cu、Zn、Cd 主要分布在细砂、

粉砂和细粉砂组分中，百分比达到 82% ~ 94%。与

对照土壤(CK)比较，污泥农用后土壤粗粒径细砂组分

中的 Cu、Zn、Cd 含量所占比例明显上升，这可能

是土壤外来重金属先会大量被大颗粒所吸附[26]；并

且施加高污染污泥(SS+Cu、SS+Zn、SS+Cd)的土壤

细砂组分中对应的 Cu、Zn、Cd 含量所占比例提升

最大。表明施用污泥可增加土壤大粒径细砂颗粒中的

重金属含量所占比例，且所用污泥的重金属浓度越

高，土壤粗粒径颗粒组分中的重金属含量比例越高。

本研究中，不同污染程度污泥中重金属是外源添加，

与污泥源重金属活性有一定差别。相关研究表明，外

源重金属添加到供试土壤后，将迅速转化为交换态和

其他结合态[27]，因此，经过较长时间外源添加进入 

 

图 1  土壤不同粒径颗粒组分中 Cu、Zn、Cd 含量的 
百分比 

Fig. 1  Percentages of Cu, Zn and Cd contents in different particle 
fractions 
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污泥的重金属在施入土壤后与污泥源重金属对土壤

的影响效应可能是相似的。 

2.2  不同粒径土壤颗粒中不同结合态腐殖质的分布 

施加污泥使不同粒径土壤中松结态腐殖质比例

明显增加，紧结态腐殖质比例下降(图 2)，但稳结态

腐殖质变化不大。污泥农用可提高土壤养分含量和改

善土壤肥力，土壤中的有机质含量会有一定增加[28]，

使不同粒径颗粒组分中不同结合态腐殖质也有不同

程度的增加，但是松结态腐殖质增加的比重比稳结

态和紧结态腐殖质增加的比重更大。这可能是由于

污泥含有的有机质中活性较高的有机碳占的比例较

高[29–30]，从而导致施加污泥后土壤中活性较高的松

结态腐殖质所占比例升高，紧结态腐殖质的比例则相

对下降。 

 

图 2  土壤不同粒径颗粒中不同结合态腐殖质的百分比 
Fig. 2  Percentages of different combined humus in different particle fractions 

 

2.3  不同粒径土壤颗粒中各结合态腐殖质重金属

浓度变化 

图 3 为不同粒径土壤颗粒中不同结合态腐殖质

的全量重金属分布状况(稳结态腐殖质中的 Cd 浓度

低于检测限)。与 CK 处理相比，施加污泥后土壤细

砂颗粒松结态腐殖质中 Cu、Zn、Cd 和粉砂粒级松

结态腐殖质中 Cu、Cd 等重金属比例上升，紧结态

腐殖质中重金属比例下降，稳结态腐殖质中重金属比

例变化不明显。与施加污泥的污染程度也没有明显关

系。与 CK 处理比较，施加污泥后土壤细粉砂和胶

体粒级中各种结合态腐殖质中的 Cu、Zn、Cd 三种

重金属比例没有明显变化。可以看出在较大颗粒中，

不同结合态腐殖质中重金属各比例变化与颗粒中各不

同结合态腐殖质比例变化有一定相关性，以细砂颗粒

紧结态腐殖质百分比和其中 Cu 的百分比线性分析

为例，它们有较好的线性正相关关系，Y = 0.715 6X + 

0.245(R2 = 0.698 1, n = 5, P<0.05)；但在细粉砂和胶体

这两种细颗粒中没有明显的相关性。这可能是与粗颗

粒相比，土壤中的细颗粒具有更大的比表面积，更多

的表面电荷和次生黏土矿物等含量更高[31-32]，这些性

质的差异使不同土壤颗粒对重金属有不同的吸附固

定能力和解吸释放特征[33]，细颗粒相对粗颗粒对外

界有着更好的抗干扰能力[34]，所以施加污泥对土壤

大粒级颗粒不同结合态腐殖质组分中的重金属所占

比例变化影响较大，对细颗粒影响不明显。 

3  结论 

土壤中重金属浓度有随着土壤颗粒粒径减小呈 
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图 3  不同粒径土壤颗粒不同结合态腐殖质中 Cu、Zn、Cd 含量的百分比 
Fig. 3  Percentages of Cu, Zn and Cd contents in different combined humus of different particle fractions 

 

不断增高趋势，因土壤粗颗粒所占质量比较高，土壤

中重金属主要分布在粒径较大的细砂、粉砂和细粉砂

中。施用污泥可改变土壤不同粒径的重金属浓度，且

施用污泥重金属浓度越高，土壤大颗粒细砂粒级组分

中重金属所占比例越大。 

施污泥增加了土壤有机质含量，同时改变了不同

土壤粒径中不同结合态腐殖质的比例，松结态腐殖质

比例明显增加，紧结态腐殖质所占比例下降。 

施加污泥后土壤细砂颗粒和粉砂粒级松结态腐

殖质中重金属比例上升，紧结态腐殖质中重金属比例

下降，细粉砂和胶体粒级不同结合态腐殖质中重金属

比例没有明显变化。不同粒径不同有机质组分中重金

属比例变化不仅与不同结合态腐殖质的比例有关，还

可能与土壤颗粒大小和土壤性质有关。 
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Effects of Continuous Application of Sewage Sludge Fertilizer  
on Heavy Metal Distribution in Soil Micro-aggregate and  

Organic Matter 
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Abstract: Soil was progressively separated into different particle sizes and into heavy fractions of organic mineral complex 

by using combination physic-chemical methods. The distribution characteristics of copper (Cu), zinc (Zn) and cadmium (Cd) 

combined in the different humus fractions and different particle fractions were determined after the application of sewage sludge 

fertilizers (SSF). The results showed that soil heavy metal concentrations increased with the particle size decrease, but application 

of SSF increased the proportion of heavy metals in fine particle, whose content increased as the concentration of heavy metal in 

sludge increased. SSF allocation increased the proportion of loosely combined humus in different particles, while declining the 

tightly combined humus. SSF addition increased the proportion of Cu, Zn and Cd in loosely combined humus of fine particles, 

while decreasing the proportion of those metallic elements in tightly combined humus. In the silt fraction, the proportion of Cu 

and Cd in loosely combined humus was increased while those metallic elements’ proportion in tightly combined humus was 

declined. The proportion of Cu, Zn and Cd of variously combined humus in both fine silt sand and colloidal particles did not 

change significantly. The proportion of heavy metals was correlated with the proportion of different combined humus. 

Key words: Sewage sludge; Soil; Heavy metal; Particle size; Combined humus 

 

 


