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摘  要：通过田间试验研究了畜禽养殖废弃物长期施用(2001—2013 年)对重金属(Cr、Cu、Zn、Pb、Cd、As)在

潮土中累积、形态转化及迁移行为的影响。试验设置畜禽养殖废弃物(猪粪，OM)和化肥氮磷钾(NPK)两个处理，每处

理设置 3个重复。结果显示，畜禽养殖废弃物的长期施用造成 Cu、Zn在 OM处理土壤中的含量明显高于 NPK处理，

并主要累积于耕层土壤(0 ~ 20 cm)，但总体含量(Cu：38.71 mg/kg；Zn：83.26 mg/kg)较低，对农田生态安全的影响较

小。形态分析结果显示，OM处理土壤中 DTPA络合态、弱酸结合态和铁锰结合态 Cu、Zn、As的含量均显著高于 NPK

处理，但不同形态 Cr、Pb、Cd在两种处理土壤中的差异相对较小。其中，Cr主要以非提取态的形式存在(Cr>95%)。

外源性 Cu易累积于非提取态(52%)，而 Zn则以弱酸溶解态(40%)和铁锰结合态(60%)为主。畜禽养殖废弃物的农田施

用不仅是土壤重金属的重要来源，也是土壤重金属活性提高的重要原因，并造成部分重金属在剖面土壤中发生明显迁

移行为，累积于更深层土壤中。 
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黄淮海平原是我国最大粮食生产基地，该区域主

要以潮土为主[1]。潮土质量的好坏将直接影响到我国

粮食生产安全与国家稳定。在过去的近 30 年中通过

大规模的集约化种植，土壤维持了较高的生产力，但

农田生态环境也出现了较为明显的变化，有持续恶化

的趋势[1]。相关研究表明该区域农田土壤普遍存在养

分元素施用过量的现象，土壤重金属也出现了不同程

度的累积，部分重金属(Cu、Zn、Cd 等)的累积量甚

至已经高达 100%[2–4]。土壤重金属累积与养分过剩相

比对环境的影响更具有隐蔽性、持久性。 

农田土壤重金属的来源主要有肥料施用、大气降

尘和污水灌溉[5–7]。由于黄淮海平原潮土区工业并不

发达，土壤重金属将更多来源于肥料的长期施用[1]。

在我们前期研究中发现，潮土重金属尤其 As 和 Cd

的累积与磷肥的施用有关，但累积量相对较少，并不

足以影响到农田环境，危害到农产品安全[3–4, 8]。土

壤中经磷肥引入的重金属大多因作物生产而被移除。

因此，该区域农田土壤重金属累积将更容易受到畜禽

养殖废弃物长期施用的影响。潮土是一种典型的碱性

土壤，经累积的重金属易于发生羟基沉淀反应而被固

定下来，但先前的研究确实发现部分重金属有明显迁

移迹象，相关机制的研究亟待于进一步展开[3, 9]。本

研究在前期研究的基础上依托田间长期肥料定位试

验，以无机化肥的平衡施用为参照，着重分析了畜禽

养殖废弃物处理下的土壤重金属含量及其形态变化，

目的在于探索畜禽养殖废弃物的长期施用对农田土

壤重金属累积、迁移转化行为的影响机制，研究结果

可为区域农田生态安全的合理评估、风险管控提供理

论依据。 

1  材料与方法 

1.1  试验地概况 

长期肥料定位试验田位于河南省封丘县黄德镇

(35°11′N，114°25′E)。该区域年降雨量 615 mm且分

布不均匀，主要集中于 7、8 两个月份；年蒸发量    

1 875.0 mm，远大于降雨量；年均气温 13.9℃，属于

典型的温带季风气候。土壤以轻壤质潮土为主(砂砾：

76.3%；粉粒：11.24%；黏粒：12.50%)。 
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试验设置于 2001 年，设有畜禽养殖废弃物(猪

粪，OM)和常规氮磷钾(NPK)两个施肥处理。试验地

宽约 5 m，长 25 m，设有 3个重复。为了使研究结果

更符合实际生产，肥料的施用与田间管理均由当地人

直接完成。猪粪年平均用量约为 10 000 kg/hm2(鲜重)，

氮磷钾的年施用量分别为 400、100和 200 kg/hm2。

肥料使用量、施用方式及农田管理模式在当地均具有

典型的代表性。初始土壤 pH 为 8.6，有机质含量为

8.7 g/kg。 

1.2  样品采集及测定方法 

2013年采集剖面土壤样品(0 ~ 20、20 ~ 30、30 ~ 

40 cm)。每个小区采集 5 个样品，室温风干过 2 mm

筛备用。土壤 pH、有机质、速效养分(N、P、K)等理

化性质(表 1)测定参照《土壤农业化学分析方法》[10]。 

表 1  耕层土壤基本性质(0 ~ 20 cm) 
Table 1  Basic soil properties at tillage layer (0 – 20 cm)  

处理 pH 有机质(g/kg) 碱解氮(mg/kg) 有效磷(mg/kg) 速效钾(mg/kg) 

OM 8.41 18.2 155.26 118.6 159.5 

NPK 8.44 14.8 74.63 18.33 93.47 

注：OM：畜禽养殖废弃物处理；NPK：氮磷钾平衡施肥处理。 

 

土壤重金属全量的测定采用 HNO3-HClO4-HF三

酸消解法。无机肥料(N、P、K)中重金属的测定：称

取 5.00 g肥料于 100 ml高脚烧杯，加盖在 100℃ 消

煮 30 min，敞口蒸干，50 ml稀盐酸(v/v，20%)溶解

残渣并定容至 200 ml。有机肥的测定采用 HNO3- 

H2O2溶解，密闭高温、高压消解法
[11] 。 

有效态重金属元素 (DTPA-metal)的提取采用

DTPA (二乙三胺五乙酸)-CaCl2-TEA(三乙醇胺)提

取剂(pH = 7.3)浸提，土液比为 1︰2。形态分析采

用 BCR 三步浸提法，将土壤重金属分为：①弱酸

溶解态(EXCH-；乙酸浸提)；②铁锰结核态(FeMnOX-；

盐酸羟胺浸提)；③有机结核态(OX-；双氧水结合

盐酸羟胺浸提)；④非提取态(RESD；非化学试剂所

能浸提，又称残留态)。详细分类标准与浸提方法

参阅文献[12]。 

土壤标准物质采用 GSS-1(GBW07401)、GSS-2 

(BW07402)和 GSS-3(GBW07403)。标样及空白均设置 

3 个重复，实验误差控制在 ±5% 以内。浸提液中重

金属含量测定采用等离子体发射光谱仪(ICP-AES)或

电感耦合等离子体质谱仪(ICP-MS)。 

表 2  肥料中重金属元素的平均含量(mg/kg) 
Table 2  Heavy metal concentrations in pig manure and phosphate fertilizer  

肥料 Cr Cu Zn Pb Cd As 

猪粪① 63.2 947 987 3.21 0.25 0.60 

磷肥② 11.9 14.8 100 55.2 0.39 6.83 

注：①重金属在干物质中的含量(新鲜废弃物中干物质 ≈ 30%)；②氮肥及钾肥中重金属含量较低，未检测到。 

 

1.3  数据分析 

数据分析和图形处理采用 Excel 2010、SPSS 17.0

和 Photoshop 7.0。采用 Duncan法检验不同处理间的

差异显著性。 

2  结果与讨论 

2.1  畜禽养殖废弃物的长期施用对土壤重金属累

积的影响 

经过长期不同施肥处理，土壤重金属含量出现了

较为明显的变化。表 3结果显示磷肥的长期施用造成

重金属(Cd、As)在 NPK处理耕层(0 ~ 20 cm)土壤中

的含量略高于历史土壤，但累积量相对较少，这与先

前研究结果较为一致[3–4, 8, 13]。土壤重金属累积更容

易受到畜禽废弃物长期施用的影响。虽然 OM 处理

与 NPK处理和历史土壤相比，Cr、Pb、Cd的含量变

化相对较小，但 Cu、Zn的累积量较大，并主要累积

于耕层(0 ~ 20 cm)土壤中。土壤中 As的含量同样有

了较大的变化，与其余重金属元素不同的是，As 在

OM 处理耕层土壤中的含量明显低于 NPK 处理，更

多累积于深层(20 ~ 40 cm)土壤中。 

通过对比可发现重金属在 OM 处理耕层土壤中的

累积量(表 3)与其在畜禽粪便中的含量(表 2)趋势较为

一致。Cu、Zn是动物生长发育的必需微量元素，在饲

料中大量添加，并最终通过农田施用累积于土壤中。经

过 13 年畜禽养殖废弃物的农田施用，土壤中 Cu、Zn

累积量已经高达 100%。由于 Cr、Pb、Cd、As对动物

生长发育有明显的抑制作用，在饲料及畜禽粪便中的

含量均较低，几种金属元素在土壤中的累积均不明显。 
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表 3  不同施肥处理模式下土壤重金属含量(mg/kg) 
Table 3  Heavy metal concentrations in soils under a long term fertilization 

Cr Cu Zn 剖面深度 
(cm) OM NPK OM NPK OM NPK 

0 ~ 20 58.16 ± 3.21 aA 52.29 ± 1.26 bB 39.71 ± 4.31 aA 18.55 ± 1.55 aB 83.26 ± 4.00 aA 55.87 ± 3.98 aB

20 ~ 30 60.56 ± 0.90 aA 58.42 ± 1.93 aA 22.45 ± 0.19 bA 18.71 ± 0.15 aB 76.37 ± 8.39 aA 57.71 ± 2.35 aB

30 ~ 40 60.56 ± 2.81 aA 57.54 ± 2.44 aA 21.80 ± 0.62 bA 20.06 ± 3.88 aA 61.12 ± 2.96 bA 58.73 ± 7.91 aA

Pb Cd As 剖面深度 
(cm) OM NPK OM NPK OM NPK 

0 ~ 20 15.25 ± 4.49 aA 17.15 ± 3.62 aA 0.13 ± 0.01 aA 0.14 ± 0.01 aA 9.35 ± 1.14 aB 12.01 ± 1.18 aA

20 ~ 30 15.65 ± 4.09 aA 14.01 ± 4.08 aA 0.11 ± 0.03 aA 0.12 ± 0.04 aA 10.70 ± 1.24 aA 10.41 ± 1.17 aA

30 ~ 40 17.69 ± 3.58 aA 19.35 ± 2.31 aA 0.12 ± 0.01 aA 0.09 ± 0.03 aA 11.21 ± 1.36 aA 8.58 ± 1.20 aB

注：2001年，土壤(0 ~ 20 cm)中重金属含量分别为 Cu 18.71 mg/kg、Zn 53.64 mg/kg、Pb 16.21 mg/kg、Cd 0.12 mg/kg和 As 10.32 mg/kg；

表中小写字母不同表示同一处理下不同土壤剖面深度间重金属含量差异显著(P<0.05)；大写字母不同表示不同处理相同剖面土壤中重金

属含量差异显著(P<0.05)，下表同。 

 

As在 OM处理耕层土壤中含量有明显下降趋势，

显著低于 NPK 处理土壤，与其在两种处理底层(30 ~ 

40 cm)土壤中的含量变化规律相反，这表明畜禽养殖

废弃物的长期施用对 As 在剖面土壤中的迁移有明显

的促进作用。虽然 Cu、Zn等重金属在 OM处理深层

(20 ~ 30 cm)土壤中的含量同样高于 NPK处理土壤，有

明显的迁移迹象，但这种迁移能力与As相比要弱得多，

较少累积于底层土壤中。潮土是典型以碳酸盐为缓冲体

系的碱性土壤，土壤 pH 较高，矿质元素阳离子易发

生羟基沉淀反应，从而限制了阳离子的迁移运动[14]。 

经过长期的畜禽养殖废弃物处理，土壤重金属发

生了不同程度的累积，尤其 Cu、Zn累积较为显著，

但目前在土壤中的含量(表 3)依然低于国家农田质量 

标准二级水平(Cu：100 mg/kg；Zn：300 mg/kg；Pb：

350 mg/kg；Cd：0.6 mg/kg；As：25 mg/kg)，对农田

生态环境及食品安全的影响相对较小[15]。由于土壤

重金属 Cu、Zn的累积速度较快，两种重金属对农田

生态环境的潜在影响值得进一步关注。 

2.2  畜禽养殖废弃物的长期施用对土壤 DTPA-重

金属的影响 

经过长期不同施肥处理，土壤中 DTPA-重金属

含量也有较大变化(表 4)。其中，Cu、Zn、As在 OM

处理土壤中的含量要显著高于 NPK 处理土壤，这与

DTPA-Pb 在两种施肥处理土壤中含量的变化规律相

反。DTPA 络合态 Cr、Cd 受到的影响相对较小，在

不同施肥处理土壤中的含量没有明显差异。 

表 4  不同施肥处理模式下土壤 DTPA-重金属含量(mg/kg) 
Table 4  DTPA-heavy metal concentrations in soils under a long term fertilization 

Cr Cu Zn 剖面深度 
(cm) OM NPK OM NPK OM NPK 

0 ~ 20 0.02 ± 0.00 aA 0.02 ± 0.00 aA 8.45 ± 0.75 aA 1.45 ± 0.15 aB 11.44 ± 0.36 aA 3.05 ± 1.31 aB 

20 ~ 30 0.02 ± 0.00 aA 0.02 ± 0.00 aA 3.05 ± 1.08 bA 1.46 ± 0.08 aB 9.32 ± 6.70 aA 3.73 ± 1.75 aA 

30 ~ 40 0.03 ± 0.01 aA 0.02 ± 0.01 aA 1.88 ± 0.06 cA 1.47 ± 0.05 aB 10.56 ± 5.41 aA 3.40 ± 1.96 aB 

Pb Cd As 剖面深度 
(cm) OM NPK OM NPK OM NPK 

0 ~ 20 1.30 ± 0.07 aB 1.64 ± 0.17 aA 0.04 ± 0.00 aA 0.04 ± 0.00 aA 0.29 ± 0.03 aA 0.07 ± 0.03 aB 

20 ~ 30 0.99 ± 0.03 bB 1.28 ± 0.25 abA 0.02 ± 0.00 bA 0.02 ± 0.01 abA 0.21 ± 0.03 bA 0.03 ± 0.00 bB 

30 ~ 40 1.00 ± 0.07 bA 1.16 ± 0.10 bA 0.01 ± 0.00 bA 0.01 ± 0.00 bA 0.05 ± 0.01 cA 0.02 ± 0.00 bB 

 

土壤中 DTPA 络合态重金属的含量主要与其全

量有关。Cu、Zn 在耕层土壤中的大量累积显著提高

了 DTPA- Cu和 Zn的含量(表 4)。DTPA络合态重金

属主要以离子交换态和水溶态为主，具有很强的活性

和迁移能力[16–17]。耕层土壤中 DTPA 络合态重金属

含量的提高有利于重金属在剖面土壤中的迁移，造成

部分重金属累积于更深层土壤中(表 3)。 

土壤中 DTPA 络合态重金属含量同样受到了土

壤性质变化的影响。例如，在耕层土壤中，DTPA络

合态 Cu 在 OM 处理土壤中的含量要远远高于 NPK

处理。随着剖面深度的增加，土壤中 Cu 的全量及

DTPA-Cu 的含量均不同程度地下降，但这种下降的
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趋势在 DTPA-Cu 含量的变化上表现得更为明显一些

(表 4)。长期施用有机肥，可通过降低土壤 pH，提供

低分子有机酸，及活性较强的阴性离子来活化土壤中

的重金属[8, 17]。As 在 OM 处理耕层土壤中的含量要

明显低于 NPK(表 3)，但 DTPA络合态 As在 OM处

理中的含量却显著高于后者(表 4)，高达 4 倍之多，

这主要与 OM 处理土壤中有效磷含量较高有关。水

溶性磷酸盐含量的增加可通过竞争吸附作用提高 As

的活性，并间接促进其在土壤中的迁移运动，造成更

多的 As累积于深层土壤中[3, 18]。DTPA结合态 Pb在

OM 处理土壤中的含量略低于 NPK 处理土壤，这一

方面与畜禽养殖废弃物中 Pb的含量较低有关，同样

也受到了土壤性质，尤其有效磷含量变化的影响，磷

酸盐可通过沉淀反应降低土壤中 Pb的活性[13, 19]。 

畜禽养殖废弃物的长期施用对土壤中 DTPA 络

合态 Cr 和 Cd 含量的影响相对较小，这主要与土壤

重金属自身属性有关。Cr和 Cd在土壤环境中较为稳

定，而 Cu、Zn、Pb、As则易于受到土壤环境变化的

影响，对生态环境具有一定的潜在风险。 

2.3  畜禽养殖废弃物的长期施用对土壤重金属形

态转化的影响 

为进一步弄清重金属在该类型土壤中的累积、迁

移机制，系统分析了不同施肥处理下土壤重金属的形

态变化规律。结果显示长期不同施肥处理对土壤重金

属元素形态变化影响较大，且不同重金属间的变化规

律也有明显的差异(表 5；图 1)。Cr 以非提取态为主

(>90%)，处理间的差异不明显(图 1)，结合 DTPA-Cr

的分析结果再次表明潮土中 Cr具有很强的稳定性。 

表 5  表层土壤(0 ~ 20 cm)重金属形态分析(mg/kg) 
Table 5  Fraction concentrations of soil heavy metals at tillage layer (0–20 cm)  

Cr Cu Zn 形态 

OM NPK OM NPK OM NPK 

EXCH- 0.15 ± 0.02 dA 0.15 ± 0.05 dA 9.75 ± 3.34 bA 2.81 ± 0.89 bB 15.01 ± 0.32 cA 2.36 ± 1.11 cB 

FeMnOX- 1.05 ± 0.01 cA 1.06 ± 0.17 cA 4.84 ± 1.29 cA 2.11 ± 1.19 bcB 25.93 ± 1.39 bA 9.02 ± 2.19 bB 

OX- 1.82 ± 0.13 bA 1.71 ± 0.12 bA 1.28 ± 0.44 dA 0.88 ± 0.95 cA 1.82 ± 0.14 dA 1.29 ± 0.17 cB 

RESD- 55.15 ± 0.16 aA 49.37 ± 0.34 aB 23.84 ± 2.66 aA 12.76 ± 2.29 aB 40.50 ± 1.85 aA 43.20 ± 3.47 aA

Pb Cd As 形态 

OM NPK OM NPK OM NPK 

EXCH- 1.82 ± 0.02 bB 2.16 ± 0.04 bA – – 1.48 ± 0.10 bA 1.19 ± 0.05 bB 

FeMnOX- 7.53 ± 0.44 aA 8.31 ± 0.42 aA – – 1.26 ± 0.06 bA 1.15 ± 0.04 bB 

OX- 0.79 ± 0.04 cA 0.74 ± 0.01 cA – – 0.95 ± 0.03 cA 0.80 ± 0.01 cB 

RESD- 5.11 ± 0.61 aA 5.94 ± 0.38 aA – – 8.99 ± 0.29 aB 11.68 ± 0.20 aA

注：EXCH-：可交换态；FeMnOX-：铁锰结合态；OX-：有机结核态；RESD：非提取态或残渣态。Cd的含量较低未作形态分析。 
 

 

(EXCH-：弱酸溶解态；FeMnOX-：铁锰氧化物结合态；OX-： 

有机结合态；RESD-：非提取态或残留态) 

图 1  土壤重金属形态分布 
Fig. 1  Distribution of soil heavy metals in different fractions 

Cu、Zn在土壤中的累积较为明显，形态也发生

了较大的变化。经过畜禽养殖废弃物的长期施用，两

种重金属非提取态的百分含量与对照处理(NPK)相

比均有了明显的降低。其中 Zn的变化更为明显一些，

非提取态 Zn在 OM处理的含量约为 50%，这要明显

低于其在 NPK 处理土壤中的百分含量(78%)(图 1)。

绝对含量分析结果(表 5)显示，OM 处理土壤非提取

态 Cu含量比 NPK处理高了 11 mg/kg，占其累积总量

的 50% 以上，而非提取态 Zn在两种处理土壤中的含

量则没有明显差异。外源性 Zn 主要累积于弱酸溶解

态(12.65 mg/kg；40%)和铁锰结合态(16.91 mg/kg；

60%)。畜禽养殖废弃物的长期施用同样提高了 OM

处理土壤中弱酸溶解态 Cu的含量，这与不同处理下

土壤 DTPA-Cu的含量(表 4)变化趋势是一致的。结果

同样显示，相同施肥处理土壤弱酸溶解态 Cu略高于

DTPA-Cu 的含量(表 4)。DTPA 络合态重金属以水溶
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态和离子交换态为主，而土壤弱酸溶解态重金属除了

以上成分还包括碳酸盐结合态[10, 12]。这表明虽然潮

土中碳酸盐的含量很高，却很少与铜离子发生反应。

在碱性土壤中，铜离子对土壤 pH较为敏感，很容易

发生羟基沉淀反应而失活[17, 20]。当外源性 Zn引入潮

土后，可与碳酸盐、非晶体铁铝锰等氧化反应，而较

少发生羟基沉淀的钝化行为。Zn与 Cu相比更易于受

到不同施肥措施和土壤理化性质变化的影响，对农田

生态环境的影响更具有危害性。 

Pb 和 As 均为动物生长发育过程中的非必需微

量元素，在饲料及养殖废弃物中的含量均较低(表 1)。

养殖废弃物的长期施用并不会造成两种重金属在土

壤中的明显累积，但通过改变土壤性质间接影响了重

金属形态转化，且两种金属之间的变化规律明显不同

(表 5)。弱酸溶解态 Pb在 OM处理土壤中的含量低于

NPK 处理，这与两种处理耕层土壤中 DTPA 络合态

Pb 含量变化是一致的。经过长期的畜禽养殖废弃物

农田施用，OM处理土壤中弱酸溶解态、可还原态及

可氧化态 As 的含量均不同程度地高于其在 NPK 处

理土壤中的含量，但土壤中非提取态 As及其全量则

出现了不同程度的下降。土壤性质的改变，速效养分，

尤其有效磷含量的提高可通过沉淀反应抑制耕层土

壤中 Pb的活性，但会通过竞争吸附作用活化了土壤

中的 As [3, 13, 19]。 

形态分析结果同样显示，铁锰结合态作为重金属

的重要形态对土壤重金属的累积也有较为明显的影

响。在碱性土壤中 Fe、Al、Mn等金属氧化物的活性

均较低，这在很大程度上制约了几种重金属对土壤环

境的影响[17, 21]。有机肥的长期施用可通过降低土壤

pH，及氧化还原电位提高几种金属氧化物的活性，

间接影响其环境行为[17, 21–22]。畜禽养殖废弃物是比较

典型的有机肥源，并含有大量 Cu、Zn，畜禽养殖废

弃物的长期施用不仅有助于土壤有机质的提高，也促

进了铁锰结合态 Cu、Zn的形成，在两种重金属的累

积中起到一定积极作用(表 5)。值得注意的是养殖废

弃物的长期施用虽然显著提高了土壤有机质的含量

(表 1)，但这种变化对土壤有机结合态重金属影响却相

对较小(表 5)。土壤有机结合态重金属的百分含量总体

较低(图 1)。有机结合态重金属是指重金属与土壤腐殖

质相结合的部分，性质较为稳定，相关的复合机制及

其对土壤环境的影响值得进一步深入研究[12, 23–25]。 

3  结论 

经过长期(>13年)畜禽养殖废弃物的农田施用，

Cu、Zn 与其余重金属(Cr、Pb、Cd、As)相比更易于

累积于土壤中，这主要与重金属在畜禽养殖废弃物中

的含量有关。2013年，Cu、Zn在 OM处理耕层土壤

中的含量分别为 39.71和 83.26 mg/kg，其中 Cu的累

积量高达 100%，但总体含量依然较低，对农田生态

环境的影响较小。 

形态分析结果显示，外源性 Zn 和 Cu 相比主要

累积于弱酸溶解态(Zn：40%；Cu：32%)和铁锰结合

态(Zn：60%；Cu：12%)，更易于影响农田生态环境

的安全。畜禽养殖废弃物的长期施用通过改变土壤理

化性质明显活化土壤中的 Cu、Zn 和 As，但对有效

态 Zn有一定的抑制作用。土壤中的 Cr和 Cd较为稳

定，受到不同施肥措施相对较小的影响。其中，Cr

在土壤中主要以非提取态的形式存在(>95%)。 

畜禽养殖废弃物的农田施用不仅是土壤重金属

的重要来源，也是影响土壤重金属形态转化的关键因

素，并造成部分重金属发生明显的迁移行为，累积于

更深层土壤中，对农田生态环境安全的影响值得进一

步深入研究。 
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Abstract: An experiment was conducted since 2001 to study the accumulation, fraction change and transfer of heavy 

metals in soils under long-term livestock manure application. The treatments of field experiment included OM (pig manure) and 

balance-fertilization of chemical fertilizers (NPK). The results showed that over 13 years (2001—2013) of livestock manure 

application, Cu and Zn in soils, especially in tillage layer (0–20 cm) significantly accumulated, But in 2013 heavy metal 

concentrations (Cu: 38.71 mg/kg; Zn: 83.26 mg/kg) were very low, loading little negative effects on eco-agricultural safety. 

Results of sequential extraction showed that Cu, Zn, As concentrations in DTPA-, acid soluble (EXCH-), reducible (FeMnOX-) 

and oxidizable (OX-) factions under OM treatment were significantly higher than those in NPK treatment. However, Cr, Pb and 

Cd stabilized in soils, was less affected by different fertilizations. The dominant fraction of Cr in soil was residual fraction 

(RESD-) (>95%). Most of Cu added by livestock manure was accumulated in RESD- fraction (>50%), while added Zn was easily 

accumulated in EXCH- (40%) fraction and in FeMnOX- (60%) fraction. Long-term application of livestock manure is not only 

the major source of soil heavy metals, but also significantly affect their fractions through changing soil properties, which are also 

important reasons for more metals transferred to deeper soils. 

Key words: Heavy metal; Livestock manure; Accumulation; Fraction change; Transfer 


