
土 壤 (Soils), 2022, 54(5): 1032–1040 

 

                          

①基金项目：国家自然科学基金项目(42077118)和国家重点研发计划项目(2020YFC1808000)资助。 

* 通讯作者(houdeyi@tsinghua.edu.cn) 

作者简介：王刘炜(1997—)，男，甘肃兰州人，博士研究生，主要从事多金属复合污染土壤源解析与修复技术相关研究。E-mail: wlwsoilthu@ 

foxmail.com 

http://soils.issas.ac.cn 

DOI: 10.13758/j.cnki.tr.2022.05.021 

王刘炜, 程敏, 邓渠成, 等. 基于铅稳定同位素的多金属复合污染土壤源解析新思路——以西南地区某矿区农田为例. 土壤, 2022, 54(5): 1032–1040. 

基于铅稳定同位素的多金属复合污染土壤源解析新思路 
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摘  要：本文以我国西南某矿区典型多金属复合污染农田土壤为例，基于铅(Pb)稳定同位素分析，结合矿物学分析，对土壤 Pb 来

源进行定量解析，并针对其他重金属来源进行外推。同位素源解析结果表明，人为源对于土壤重金属的贡献率高达 61% ~ 89%，矿

渣浸沥与矿区道路扬尘为主要的污染途径。矿物学分析能够辅助印证 Pb 稳定同位素分析结果，在一定程度上克服由于污染源信号

重叠造成的源解析困难。通过相关分析，可以将 Pb 同位素源解析的结果合理外推，在一定程度上解释其他重金属元素的来源。本

文提出的源解析新思路能够高效、准确地解析多金属复合污染土壤中重金属元素的来源，尤其适用于我国土壤多金属复合污染集中

连片存在、成因复杂的现状，具有很强的现实意义。 
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Fresh Insights into Source Identification of Multi-elements in Soil with Stable Pb Isotope: A 
Case Study of Mining-affected Agricultural Land 
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Abstract: In this study, an integrated approach for the source identification of multi-elements in soil was proposed. Stable Pb 

isotopes, with the help of mineralogical approaches, have successfully been applied for the source identification of a multi-metal 

contaminated agricultural soil in a typical mining district in Southwest China. Quantitative analysis of source contributions 

revealed that the anthropogenic sources accounted for 61%–89% of soil metal accumulation. Stable isotope analysis indicated that 

mining waste leaching and mining dust raising from the road both contribute to soil contamination, but the signals of these two 

processes were overlapped, making it impossible to distinguish the contribution of each. Mineralogical analysis has therefore 

been used to aid in source identification. Considering that concentrations of other metals correlate well with Pb, it is suggested 

that the results from Pb isotope analysis could be further extrapolated to reveal the sources of other soil metals. 
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我国土壤环境质量总体状况不容乐观，污染防控

形势十分严峻。2014 年环境保护部与国土资源部联

合发布的《全国土壤污染状况调查公报》[1]显示，我

国土壤总点位超标率为 16.1%，农田土壤点位超标率

高达 19.4%。多金属复合是我国土壤污染的突出特

征，土壤高背景、工业源、农业源叠加，造成成因复

杂、集中连片的土壤多金属污染[2]。我国土壤重金属

污染地域特征明显，西南地区多金属复合污染尤为突

出，土壤重金属背景值远高于全国土壤平均值，其中

最为突出的元素为 Cd[2]。除此之外，燃煤电厂排放[3]、
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矿山废水排放[4]、金属冶炼[5]、交通排放[6]、化肥施

用[7]等诸多工业、农业活动同样导致重金属进入周边

农田土壤，形成多源耦合的叠加型污染。精准识别土

壤多金属污染源，进而采取相应的源头削减与风险阻

抗措施，是保障农产品安全的关键措施，对复合污染

土壤的防治具有重要意义[8-9]。 

稳定同位素分析(isotope ratio analysis, IRA)是一

种被广泛采用的源解析手段。利用特定重金属元素在

不同环境样品之间具有特异的同位素比值这一特点，

能够对污染源进行定量识别[10-11]。借助二元、三元混

合模型，或 Isosource 多元混合模型，能够定量计算

污染源对于土壤重金属的贡献率。与传统的多元统计

分析方法相比，该方法基于微观层面的同位素差异实

现污染源的精准识别，具有先进性与可靠性[12]。同

位素比值在不同环境样品中的特异性主要有两个来

源：放射性同位素衰变与同位素分馏过程[10]。对于

Pb 元素，其在不同介质中同位素比值的差异主要是

其他元素(U、Th)的放射性衰变所致。而对于 Cu、Zn、

Cd 等元素，自然界中广泛存在的分馏过程造成了同

位素的显著差异。由于分馏过程的普遍性与复杂性，

即使是在相同污染源内，其同位素比值可能会有较大

的变化范围，从而掩盖不同污染源的特异性信号，为

源解析带来困难[13]。譬如 Cu 元素在氧化还原、吸附

解吸过程中发生显著的分馏；矿石样品中，δ65Cu 比

值变化范围可达 –16‰ ~ +20‰；相比之下，其他污

染源的 δ65Cu 比值变化较小，经常在 –2‰ ~ +2‰ 的

范围内，且同位素比值经常重叠[14]。从这个意义上

讲，分馏主导的稳定同位素用于土壤污染源解析非常

困难[15]。因此，对于污染源解析，放射性衰变主导、

而非分馏主导的稳定同位素更受青睐。 

传统的稳定同位素分析往往只能解析特定元素

的污染源。对于多金属复合污染的土壤，针对每种重

金属元素分别测试同位素虽然理论上可行，但是由于

同位素预处理过程繁杂[16]、同位素分析测试缓慢[17]，

对于大样品数的大面积多金属复合污染情形并不适

用。针对该问题，本研究基于 Pb 稳定同位素分析，

通过将矿物学分析与相关分析结合，将 Pb 稳定同位

素解析结果合理外推，高效、准确地定量识别我国西

南典型矿区多金属复合污染土壤的污染源，为符合我

国国情的土壤污染源解析提供了新思路。 

1  材料与方法 

1.1  研究区概况 

选取我国西南地区的广西壮族自治区某矿区为

研究区域，该区域位于云贵高原东南边缘、云贵高原

与广西盆地间斜坡地带，构造侵蚀作用强烈，风化剥

蚀、雨水、地表水的侵蚀作用形成低山丘陵地貌。成

土母质以砂页岩、石灰岩第四纪红色黏土为主，土壤

类型为西南地区典型的铁铝土。该区域为典型铜锌矿

区，总储量逾 1 000 万吨，开采时间超过 50 年，开

采方式为地下开采。除此之外，该区域存在若干家铜

锌矿采选厂、铅锑合金冶炼厂、矿粉厂等重污染企业，

长期的采、选、冶炼活动造成了该区域严重的多金属

复合污染。由于历史原因，对冶炼后废石、废渣等缺

乏相应监管，就地堆放、简单阻隔填埋造成了潜在的

环境风险。流经废渣土的废水浸沥形成渗滤液，所含

的高浓度重金属污染物通过包气带污染深层土壤与

地下水，或直接流入地表水体，造成严重的环境多金

属复合污染。研究区农用地毗邻一小溪，其上游位于

矿渣堆放区。 

1.2  样品采集与处理 

于 2020年 1月在研究区域进行环境样品的采集。

共采集 85 个农田土壤表层样品，样品采集参照 GB/T 

36197—2018《土壤质量 土壤采样技术指南》[18]。

采样过程中，使用“梅花形”布点法，布设 1 m × 1 m

方格，在其 4 个角点与中心点分别采集约 60 g 样品

充分混合，每一点位采集混合样约 300 g，充分混匀

后密封于洁净自封袋中。使用动力击入法沿小溪采集

4 个土芯样品，采样深度分别为 1.3、0.8、0.7、0.9 m，

用于重金属纵向分布规律的研究。土芯 1 取自荒地，

土芯 2取自农用地，土芯 3取自农用地与林地交界处、

土芯 4 取自林地(图 1)。除此之外，在农用地周边采

集若干矿渣(细碎矿粉)、道路扬尘、有机肥、无机肥、

山泉水、溪水与底泥等环境样品，用于农田土壤重金

属源解析。 

将环境样品带回实验室，固体样品去除石块、植

物根茎等，于 40 ℃ 烘箱内烘至恒重(48 h)，研磨、

过筛(100 目)。根据 HJ 803—2016《土壤和沉积物 12

种金属元素的测定 王水提取–电感耦合等离子体质

谱法》[19]进行样品的微波消解。准确称量 0.200 ± 

0.001 g 固体样品于聚四氟乙烯消解罐中，加入

12.00 ml 王水(体积比 HNO3︰HCl = 1︰3)，使用微波

消解仪消解。将消解液转移至比色管，加入高纯水

(18 MΩ·cm)定容至 50.00 ml，通过 0.22 μm 微孔滤膜

过滤、稀释后待测。水样通过 0.22 μm 微孔滤膜过滤，

存放于 4 ℃ 冰箱内待测。 

1.3  样品测定与矿物学分析 

根据 HJ 803—2016 方法，使用电感耦合等离子 
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(A. 土芯 1；B. 土芯 2；C. 土芯 3；D. 土芯 4) 

图 1  土芯采样处周边环境 
Fig. 1  Surrounding environment of soil cores 

 
体质谱仪(ICP-MS，仪器型号 iCAP RQ，美国赛默飞

世尔科技公司)测定环境样品中 Cr、Mn、Ni、Cu、

Zn、As、Cd、Sb、Pb 的浓度，使用 10 μg/L Rh 作为

内标，针对同一样品称量 3 次进行消解并测定消解液

浓度，取平均值作为环境样品重金属的浓度。Pb 同

位素测定采用 Chen 等[20]推荐的方法，利用 ICP-MS

进行测定。将消解后的溶液稀释至 Pb 浓度 30 μg/L，

使用内标法(10 μg/L Rh)测定。采用国际通用的 NIST 

SRM 981 Pb 同位素标准品 (同位素组成： 204Pb 

1.4255%， 206Pb 4.1442%， 207Pb 22.0833%， 208Pb 

52.3470%)作为同位素标样，每隔 5 个样品测定一次

标样。根据所测信号强度计算环境样品 206Pb/207Pb、
208Pb/206Pb。206Pb/207Pb、208Pb/206Pb 分析精度(RSD)

分别为 0.41% 与 0.21%；标样 206Pb/207Pb、208Pb/206Pb

测定值分别为 1.093±0.005(n=10)，2.161±0.005(n=10)，

与文献[20-21]报道的 ICP-MS 对于 Pb 同位素的分析精

度相符。 将表层土壤、深层土壤、道路扬尘、矿渣

样品用玛瑙研钵精细研磨、过 300 目筛，使用 X-射

线 衍 射 仪 进 行 矿 物 学 分 析 (XRD ， 仪 器 型 号

D/max-2500，日本理学公司，2θ = 3 ° ~ 90 °，扫描速

率 2°/min，波长 0.154 06 nm，电压 40 kV，电流

150 mA)。 

1.4  数据分析 

使用 Origin 2018 进行数据处理与统计分析，相

关分析采用 t-检验，显著性水平为 0.05；使用 MDI 

Jade 6 软件进行环境样品矿物成分分析。同位素源解

析采用美国环保署推荐的 Isosource 模型[22]，相比于

二元、三元混合模型，Isosource 考虑多污染源的潜

在影响，并给出污染源贡献率的所有可能范围。 

1 1 2 2= n nf f f         土壤  (1) 

1 2 1nf f f      (2) 

式中：δ 土壤、δ1，…，δn 分别为土壤样品、第 1 个潜

在污染源到第 n 个潜在污染源的同位素比值，而

f1，…，fn 为第 1 个潜在污染源到第 n 个潜在污染源

的贡献率。 

2  结果与分析 

2.1  土壤重金属含量 

矿区农用地表层土壤重金属污染情况与环境样

品重金属含量见表 1、表 2。该矿区农用地表层土呈

现典型的多金属复合污染，Cr、Mn、Ni、Cu、Zn、

As、Cd、Sb、Pb 含量分别为 190、2 233、64、247、

2 058、1 322、18.8、558、534 mg/kg(表 1)。农用地

表层土壤 Cu、Zn、As、Cd、Pb 平均含量是风险筛

选值的 2.5 倍、8.2 倍、44.1 倍、61.7 倍、4.5 倍。土

壤 Mn、Cu、Zn、As、Cd、Sb、Pb 含量均高于该矿

区母质层土壤参考值(无外源污染的重金属含量)，说

明人类活动造成了土壤多金属复合污染。变异系数能 
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表 1  矿区农用地表层土壤重金属描述统计 
Table 1  Descriptive statistics of heavy metals in surface agricultural soil samples 

参数 Cr Mn Ni Cu Zn As Cd Sb Pb 

检测限(mg/kg) 2.23 0.51 0.48 1.24 0.53 0.25 0.03 0.47 4.9 

定量限(mg/kg) 7.36 1.68 1.58 4.09 1.77 0.81 0.09 1.55 16.2 

高于定量限样品数 85 85 85 85 85 85 82 75 85 

最小值(mg/kg) 80.2 204 30.8 17.2 161 81.1 0.29 12.2 98.9 

最大值(mg/kg) 322 9 501 93.8 768 7 770 4442 75.0 2 867 2 794 

平均值(mg/kg) 190 2 233 64.5 247 2 058 1322 18.8 558 534 

中位数(mg/kg) 191 1 584 64.7 141 1 550 802 12.4 475 430 

标准差(mg/kg) 27.4 1 747 10.7 223 1 951 1273 19.8 527 451 

变异系数 0.14 0.78 0.17 0.90 0.95 0.96 1.06 0.94 0.84 

采集背景土壤实测浓度(mg/kg) 76.6 1 012 37.3 38.4 74.1 80.5 未检出 12.9 62.8 

农用地土壤污染风险筛选值(mg/kg)① 200  100 100 250 30 0.3  120 

注：①GB15618—2018《土壤环境质量 农用地土壤污染风险管控标准》中 pH 6.5 ~ 7.5 范围内的风险筛选值。表层土 pH 平均值 6.67。 

表 2  环境样品重金属含量 
Table 2  Heavy metal concentrations in environmental samples 

环境样品 Cr Mn Ni Cu Zn As Cd Sb Pb 

矿渣(n=12) 78.1 ± 15.0 1 157 ± 939 16.3 ± 7.6 150 ± 155 2 295 ± 1 947 18 165 ± 18 978 16.9 ± 14.2 2 639 ± 1 822 2 016 ± 1 626

道路扬尘(n=3) 71.3 ± 27.9 1 070 ± 200 17.2 ± 3.2 142 ± 45 1 895 ± 764 5 333 ± 5 221 16.5 ± 6.7 197 ± 50 331 ± 180

有机肥(n=4) 17.6 ± 2.6 388 ± 242 2.81 ± 1.76 15.4 ± 16.4 108 ± 65 47.5 ± 44.4 1.14 ± 0.86 76.3 ± 105 32.9 ± 27.4

无机肥(n=4) 5.12 ± 3.47 8.68 ± 11.5 1.80 ± 1.26 – – 0.90 ± 1.13 – – 3.30 ± 0.94

底泥(n=3) 88.6 ± 7.4 1 197 ± 709 42.9 ± 3.0 822 ± 106 18 697 ± 3 053 2 553 ± 1 277 182 ± 26 657 ± 54 401 ± 126

溪水(n=3) 5.21 ± 0.99 62.8 ± 91.8 13.1 ± 0.3 – 3 246 ± 414 96.9 ± 15.3 18.2 ± 2.7 193 ± 9 9.70 ± 0.24

山泉水(n=1) 5.31 – 1.13 – 7.97 0.36 – – 10.0 

注：表中数据为平均值±标准偏差；溪水和山泉水重金属含量单位为 μg/L，其他环境样品单位为 mg/kg；“–”表示未检出。 

 
够在一定程度上反映重金属元素的异质性，矿区农用

地土壤 Cr、Ni 变异系数较低(表 1)，说明这两种重金

属元素空间分布异质性低；而其他元素的变异系数均

大于 0.75，说明各种潜在人为源造成了土壤污染物分

布的空间不均一性[23]。 

针对从毗邻小溪的荒地与林地采集到的土芯，随

着土壤深度的增加，重金属含量呈现逐渐降低的趋势

(图 2A 和 2D)。小溪泛滥期重金属进入土壤表层，并

随入渗水流逐渐进入深层。在这一过程中，液相重金

属逐渐被土壤固相吸附阻滞，造成了浅层高重金属含

量(以外源污染所致为主)与深层低重金属含量(以岩

石风化所致为主)的差异性，而 206Pb/207Pb 同位素比

值的上升印证了这一过程(图 2)。但对于从农用地采

集到的土芯这一重金属总含量下降与 206Pb/207Pb 比

值上升的规律并不显著(图 2B)。值得注意的是，农

用地土芯在 20 ~ 30 cm 处会出现重金属含量的极值，

在极值之前重金属含量与土层深度不存在显著的相

关关系，在此极值后重金属含量才会随土层深度的增

加而明显下降。这可能是翻耕等人为活动扰动表层土

壤所造成的。 

2.2  环境样品同位素特征  

无人为扰动的背景土壤富集了质量数较轻的
206Pb(206Pb/207Pb = 1.163，208Pb/206Pb = 2.080)，而道

路扬尘、矿渣、农业污染源则富集了高质量数的 207Pb

与 208Pb(图 3)。矿区周边农用地土壤样品的同位素比

值落在自然背景–人为源的二元混合线上，说明农用

地的土壤受到了外源污染[10,24]。与矿区道路扬尘、矿

渣污染源相比，农业源 206Pb/207Pb 变化较大，而
208Pb/206Pb 变化较小，与土壤样品的变化规律存在显

著不同，在一定程度上说明农业活动可能并非主要的

污染源(图 3)。矿渣、矿区道路扬尘的同位素信号有

所重叠、且均位于自然背景–人为源的二元混合线上。

其他环境样品，如附近小溪溪水、底泥、山泉水等的

同位素比值均位于自然背景–人为源混合线上，说明

采矿等人类活动造成了矿区地表水的污染，而使用受

到污染的地表水进行灌溉，或是雨季溪水泛滥淹没沿

岸农用地，都会造成农田土壤中重金属的积累。对于

土芯样品，随着土层深度的增加，206Pb/207Pb 呈现 
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(A. 土芯 1；B. 土芯 2；C. 土芯 3；D. 土芯 4) 

图 2  土芯重金属含量与 Pb 同位素特征 
Fig. 2  Metal concentrations and Pb isotope signatures of four soil cores 

 
上升趋势，并逐渐接近自然背景(图 2)，表层土受到

人为源的影响较大，而深层土壤的重金属主要来自于

岩石风化这一自然过程。 

2.3  矿物成分分析  

矿渣、道路扬尘、背景土、污染表层土、深层 

土的矿物成分存在差异(图 4)。污染表层土样品 1(Zn 

6 105 mg/kg，As 2 633 mg/kg，Cd 56.5 mg/kg，Sb 

1 434 mg/kg，Pb 1 334 mg/kg)、表层土样品 2(Zn 

7 732 mg/kg，As 3 888 mg/kg，Cd 68.9 mg/kg，Sb 

2 867 mg/kg，Pb 2 794 mg/kg)分别为毗邻小溪(潜 
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图 3  环境样品 Pb 同位素特征 
Fig. 3  Pb isotope signatures of environmental samples 

 
在污染途径为矿山浸沥后污染水体淹没农田)、靠近

矿区公路(潜在污染途径为细碎矿粉在矿石运输过

程中溅出，随扬尘进入农田)的典型多金属复合污染 

土壤样品。未受污染的背景土壤最显著的矿物成分

为石英(SiO2)，而受到污染的表层土壤中还会分别

在 2θ = 27.5°、2θ = 28.3° 出现三氧化二锑(Sb2O3)

与碳酸钙(CaCO3)的衍射峰，而这两个峰同样为道

路扬尘样品的衍射特征峰，而该矿区道路扬尘主要

来自于矿石运输过程中细碎矿粉的溅出。靠近小溪

的污染表层土样品 1 在 2θ = 47.4°出现了硫铜锡锌

矿(Cu2ZnSnS4)的衍射峰，而这一衍射峰也是铜锌

矿的重要特征峰，预示受上游矿山开采活动污染水

体淹没农田造成的土壤重金属积累。上述结果表明

矿渣浸沥与矿区道路扬尘均为该地区农田土壤污

染的潜在途径。土芯样品 1 在深层存在钙铝榴石

(Ca3Al2(SiO4)3)的特征峰，由于成土过程转变了母

质的矿物学特征[25]，浅层土壤中未发现这种矿物

的信号。土芯样品 2 由于多金属污染物含量相对较

低，X-射线衍射峰与背景土相比，并未出现明显

差异。 

 

(A. 表层污染土壤；B. 土芯 1；C. 土芯 2。矿物组成为：(■)SiO2(PDF 46-1045)；(▲)CaCO3(PDF 05-0586)；(●)Sb2O3(PDF 11-0689)；

(◆)Cu2ZnSnS4(PDF 26-0575)；( )Ca★ 3Al2(SiO4)3(PDF 39-0368)) 

图 4  环境样品矿物成分分析 
Fig. 4  Mineralogical analysis of environmental samples 

 

2.4  污染源解析  

针对本研究的多金属复合污染情形，在基于 Pb

同位素特征开展源解析之前需要探究将 Pb 元素的源

解析外推至其他元素的可行性[26]。通过相关分析，

发现 Zn、As、Cd、Sb 的含量与 Pb 的含量均存在很

强的相关关系(图 5)，说明重金属元素的来源存在一

定的相似性，Pb 同位素的结果可以在一定程度上揭

示其余重金属元素的污染源。 

基于稳定同位素源解析的最常用方法为二元混

合模型，该模型能够定量估计自然源、人为源对于土

壤重金属的贡献率。根据二元混合模型，土壤的同位

素比值是自然源与人为源混合的结果[10, 24]。 
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图 5  土壤重金属含量相关性分析 
Fig. 5  Correlation analysis of soil metal concentrations 

 

1 1 2 2= f f    土壤  (3) 

1 2 1f f   (4) 

式中：土壤 、δ1、δ2 分别为土壤样品、自然源、人为

源的同位素比值，而 f1、f2 分别为自然源、人为源的

贡献率。 

二元混合模型的重要假设为有且仅有一个人为

污染源，可通过将 Pb 同位素比值与 Pb 含量的倒数

进行相关分析验证[26-27]。对于本研究，Pb 同位素比

值与 Pb 含量之间并无显著的相关关系(图 6)，表明该

研究区域土壤受到多个潜在污染源的影响，无法通过

简单的二元混合模型进行污染源的定量解析。 

与二元混合模型相比，Isosource 模型能够基于

多个污染源的同位素比值，给出所有潜在污染源贡献

率的可能组合(表 3)。Isosource 模型计算的结果表明，

对于矿区的农田土壤，自然源的贡献仅占 11% ~ 

39%。由于矿渣、道路扬尘、农业源的同位素信号存

在交叠，无法通过 Isosource 模型区分这两个潜在污

染源的贡献率高低。 

 

图 6  Pb 含量与 Pb 同位素的相关性分析 
Fig. 6  Correlation analysis of soil Pb concentration and Pb isotope composition. 
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表 3  污染源 Pb 同位素比值与贡献率 
Table 3  Pb isotope ratios and contribution rates of various sources 

污染源 206Pb/207Pb 208Pb/206Pb 贡献率(%)

矿渣(n=12) 1.117 ± 0.008 2.151 ± 0.019 0 ~ 89 

矿区道路扬尘(n=3) 1.109 ± 0.006 2.171 ± 0.015 0 ~ 70 

农业活动(n=8) 1.118 ± 0.014 2.151 ± 0.016 0 ~ 89 

背景土壤(无污染)(n=3) 1.163 ± 0.006 2.080 ± 0.011 11 ~ 39

土壤样品(n=85) 1.120 ± 0.026 2.134 ± 0.038 – 

 
基于以上源解析结果，该矿区农用地的多金属复

合污染主要是由人为污染源造成，其占比达到 61% ~ 

89%。在诸多人为源中，铜锌矿渣浸沥、道路扬尘、

化肥与有机肥施用都是潜在的污染源，但由于这些污

染源的同位素特征信号存在交叠，无法仅凭同位素分

析得到可靠的源解析结果。结合矿物学分析的结果，

可得出矿渣浸沥、矿区道路扬尘的共同作用造成了土

壤重金属的积累。 

3  讨论 

Pb 的 4 种稳定同位素中，仅有自然丰度最低的
204Pb 是严格意义上长期稳定的同位素(与同位素衰变

无关)，而 206Pb、207Pb、208Pb 分别来源于 238U、235U、
232Th 的放射性衰变 (半衰期分别为 4.468×109、

7.038×108、1.401×1010 a)，环境样品形成时间的不同

导致了 Pb 稳定同位素组成的显著差异[28]。因此 Pb

稳定同位素能够被成功应用于大气[29]、土壤[30]、水

体[31]等环境介质的污染源解析中。而其他重金属元

素的同位素，往往由于氧化还原、蒸发冷凝、吸附解

吸、沉淀溶解等生物地球化学过程产生分馏，不同环

境样品之间同位素比值往往并无明显差异，为源解析

带来困难[10, 15]。 

尽管 Pb 同位素被广泛应用于污染源解析，但不

同潜在污染源的信号重叠是一个经常遇到的问题。

Huang 等[32]在对市郊农田土壤的污染源解析过程中

发现，道路扬尘、固体废弃物、有机肥料的 206Pb/207Pb、
208Pb/206Pb 比值存在严重的信号重叠，无法通过同位

素分析识别交通源、生活源与农业源对土壤重金属污

染的贡献率。Shetaya 等[33]注意到金属冶炼、交通排

放造成的 Pb 同位素信号均位于自然背景–人为源混

合线的一端，无法仅通过 Pb 同位素分析将两种污染

源区分。本研究发现交通、采矿源的 Pb 同位素信号

存在明显的重叠，无法通过 Pb 同位素分析将这两个

污染源进行区分；尽管 Isosource 模型能够估算出各

污染源所有可能的贡献率范围，但是由于各人为源之

间同位素比值存在相似性，估算出的污染源贡献率也

趋于相同(表 3)。因此，采用辅助的分析手段，对于

具体人为污染源的识别是非常必要的。 

通过矿物学分析，发现矿渣浸沥与矿区道路扬尘

的共同作用导致了该地区农田土壤的 Pb 污染。由于

历史原因，矿渣的随意堆放、简单填埋造成了潜在的

环境风险。矿渣中的重金属随降雨浸沥流入小溪，雨

季河水泛滥淹没周边农田，造成重金属的积累；溪水、

底泥样品的同位素比值符合自然源–人为源混合规

律，印证了这一假说。矿石运输过程中矿粉飞溅，通

过道路扬尘进入农田也是一重要染污途径。借助本研

究提供的源解析思路并将其进一步用于大面积中轻

度污染农田污染成因分析，对我国受污染耕地源头防

控与安全利用具有重要的意义。结合相关分析，Pb

同位素源解析的结果能够在一定程度上反映其他重

金属元素的污染源。相比于宏观层面的主成分分析、

因子分析等传统多元统计分析手段，将 Pb 稳定同位

素分析与矿物学分析相结合，能够从微观层面深入解

析土壤重金属的污染源，对于多金属复合污染土壤污

染源的精准识别是非常必要的。 

4  结论 

1)该矿区农用地呈现典型的多金属复合污染特

征，其中 Zn、As、Cd、Sb、Pb 污染尤为严重。重金

属元素含量之间存在良好的相关性，为多金属源解析

提供了可能。 

2)Pb 同位素分析表明，矿区农田土壤重金属污

染是自然源与采矿共同作用的结果。相比之下，农业

活动，如化肥、畜禽粪便有机肥的添加对于土壤重金

属的积累贡献不大。人为源对于土壤重金属的贡献率

高达 61% ~ 89%，但是由于不同染污途径(矿渣浸沥、

矿 区 道 路 扬 尘 ) 之 间 存 在 相 似 的 206Pb/207Pb 、
208Pb/206Pb 比值，仅凭 Pb 同位素分析无法分辨究竟

是何种过程造成了土壤重金属的积累。 

3)通过矿物学分析，发现该矿区农田土壤的多金

属复合污染是矿渣浸沥与道路扬尘共同作用的结果。 
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