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摘要:
 

农田土壤污染导致的粮食安全问题已引起广泛关注,客观评价尾矿库周边农田土壤和农作物污染状

况对后期土壤污染防治和安全利用具有重要意义。 为研究鄂西某铜铅锌尾矿库周边农田土壤-水稻重金属

污染状况及风险,本文同步采集 50 个点位农田土壤及水稻稻穗样品,应用电感耦合等离子体质谱 / 发射光

谱、原子荧光光谱等方法测定 As、Cd、Cu、Pb、Zn、Hg、Ni 和 Cr 八种重金属含量及土壤 pH 值,采用潜在生态

风险指数法和健康风险评估模型评价生态风险和健康风险。 结果表明:①研究区土壤 As、Cd、Cu、Pb、Zn 存

在超标,Cd 超标率 20%最大。 水稻仅 Cd 超标,超标率 14%。 ②相关性分析显示土壤重金属有相同的污染

源,渗滤液泄漏是可能的污染源;水稻重金属与土壤具有正相关性,Cd 元素相关性最强,可能由于水稻对土

壤 Cd 吸收能力强。 ③潜在生态风险评价结果表明土壤 Cd、Pb、Zn、Cu 显著富集,Cd 富集系数达 4. 41,研究

区处于中度风险,6%点位具有极强风险。 ④健康风险评价结果表明几乎全部点位土壤总致癌风险和总非致

癌风险大于可接受水平,存在重金属致癌风险,As 和 Cd 致癌风险较大。 水稻总致癌风险全部大于可接受水

平,最大贡献者为 Cd;总非致癌风险全部在可接受水平内。 综上,该尾矿库周边农田土壤和水稻已受到重金

属污染,存在一定的生态风险,对当地居民健康造成的风险值得重视。
关键词:

 

尾矿库;
 

土壤重金属;
 

水稻重金属;
 

电感耦合等离子体质谱 / 发射光谱法;
  

污染评价;
 

健康风险评价

要点:
 

(1)
 

揭示了研究区农田和水稻中 8 项重金属含量范围,Cd 元素污染最为严重。
(2)

 

指数法评价结果表明研究区土壤重金属潜在生态风险为中等,Cd 为主要风险元素。
(3)

 

健康风险评价表明土壤致癌和非致癌风险均不可接受;水稻致癌风险不可接受,而非致癌风险可接受。
中图分类号:

 

S151. 93;
 

O657. 63 文献标识码:
 

A

中国铅锌矿产资源较为丰富[1] ,但铅锌矿床主

要为中小型,且矿石组分复杂,通常伴生 Cu、Cd、As
等重金属元素[2] ,矿业活动过程中这些重金属元素

通过地表径流、风力传送和雨水淋滤等方式扩散到

周边河流、土壤,继而下渗到地下水,造成周边土壤

重金属污染[3-5] ,甚至引发粮食安全问题[6-8] ,因此

客观评价尾矿库周边农田土壤和农作物污染状况对

后期尾矿库监管、土壤污染防治和安全利用有着重

要的指导意义。
目前,土壤重金属污染评价方法有很多,按照评
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价对象不同,分为土壤单独评价法和土壤农-作物

系统复合评价法两大类,两者区别在于土壤-农作

物复合评价法考虑土壤作为农作物赖以生存的环境

要素,将土壤和农作物有机联系起来综合评价,而前

者仅对土壤自身评价。 土壤单独评价法发展成熟,
主要有单因子污染指数法[9-10] 、内梅罗污染指数

法[11] 、潜在生态风险指数法[12-13] 、 地累积指数

法[14-15] 、富集因子法[16] 、模糊数学法[17-18] 、灰色聚

类法[19-20] 、层次分析法[21-22] 等,其中,应用最广泛

的是单因子污染指数法、地累积指数法以及潜在生

态风险指数法。 土壤-农作物复合评价法发展相对

较晚,但随着《土壤环境质量
 

农用地土壤污染风险

管控标准(试行)》 ( GB
 

15618—2018)正式实施,该
标准以确保农作物质量安全为主要目标,农用地土

壤污染评价由单一的土壤监测转变成土壤和农产品

协同监测,复合评价法很有必要。 目前土壤-农作

物复合评价法应用最广泛的有王玉军等[23] 提出的

综合质量影响指数法[24-26] 和美国 USEPA 开发的健

康风险评价法[27-30] 。
位于湖北西部村庄的某铜铅锌矿主要矿物成分

有闪锌矿、方铅矿、黄铜矿、斑铜矿、黄铁矿及白铁

矿,矿区开采时间长,且由于历史原因污染防治设施

落后,铜铅锌尾矿成分及镉、砷等伴生元素可能会排

放到环境中,对周围居民生活、农田种植带来风险,
迄今为止该尾矿库周边农田土壤重金属污染现状和

对人体的健康风险尚不明晰。 基于此,本文选取尾

矿库周边农田土壤和水稻为研究对象,分析土壤和

水稻中 8 项重金属的污染状况,并采用潜在生态风

险指数法对周边农田土壤重金属污染程度进行评

价,通过适合中国公民的人体健康风险评价模型评

估土壤和水稻重金属的人体健康风险,综合评价了

尾矿库对周围环境造成的影响,为该尾矿库周边农

田生态环境保护、生态农业建设和可持续发展提供

科学依据。

1　 研究区概况
该铜铅锌尾矿库位于湖北省西部村庄,地处沮

漳河中下游,大巴山脉东麓,荆山山脉以南,是鄂西

山地向江汉平原的过渡地带。 所在地区属丘陵地

貌,以南北向低缓丘陵及冲沟为主。 区内地势北高

南低,海拔 2600 ~ 4500m,高差悬殊,地形坡度较陡,
多悬崖绝壁。 区内无常流性地表水体,地表水系不

发育,多为小型冲沟、堰塘及小水库等,主要为大气

降水补给,通过地表径流由高到低向堰塘、水库及冲

沟排泄。 区内属亚热带季风性湿润气候,四季分明,
雨热同季,风向季节性变化较大,冬季多偏北风,夏
季多偏南风,春秋两季则偏东风。 研究区所在乡镇

常驻人口约 6 万人,区内村民居住分散。 区内地表

植被发育多为松树及灌木。 土地利用以林地、草地、
园地和耕地等农业用地为主。 主要农作物为水稻、
玉米、小麦和蔬菜等。 研究区铜铅锌矿尾矿库建成

于 1986 年,2015 年关闭后成为无主尾矿库,库区堆

积总库容约 9. 5 万方,宽 50 ~ 140m,长约 400m,属于

山谷型尾矿库,库区渗滤液收集后汇入南面下游的

渗滤液收集池,后进入地表排水系统。

2　 实验部分
2. 1　 样品采集

根据研究区农田分布情况,总体按 100m×100m
网格布设监测点,尾矿库下游南面和紧邻的东面

500m 范围内农田加密布点,按 50m×50m 网格设置,
共计布设 50 个监测点,同步采集土壤样品和水稻稻

穗样品,采集表层土壤(深度为 0 ~ 20cm)和水稻稻

穗样品各 55 组(各含 10%的平行样)。 采样点位分

布如图 1。
土壤样品采样按照《土壤环境监测技术规范》

(HJ / T
 

166—2004)进行,每个土壤监测点土壤样品

为该网格范围内随机 5 个点位的混合样,表层土壤

采样深度为 0 ~ 20cm。 采样时去除土壤样品中的砾

石、动植物残渣以及肥料团块等杂物,每件样品大于

2kg。 同时现场用 GPS 记录采样点位置信息,填写

采样记录。 水稻稻穗采样参照《农、畜、水产品污染

监测技术规范》 ( NY / T
 

398—2000)执行,于收获期

采集水稻籽实,采样点位与对应的土壤点位保持一

致,在同一田块不同位置采集的稻穗等量混匀组成

一个混合样品(1kg)。
2. 2　 样品测试和质量控制

土壤样品经室温风干后研磨,过 100 目标准筛,
再消解后上机测试。 电感耦合等离子体质谱仪(X2
型,美国 ThermoFisher 公司)测定 Cd、Pb、Cu、Ni、Cr、
Zn,检测依据《区域地球化学样品分析方法

 

第 5 部

分:镉 含 量 测 定
 

电 感 耦 合 等 离 子 体 质 谱 法 》
(DZ / T

 

0279. 5—2016)、《区域地球化学样品分析方

法
 

第 3 部分:钡、铍、铋等 15 个元素量测定
 

电感耦

合等离子体质谱法》 ( DZ / T
 

0279. 3—2016)、《区域

地球化学样品分析方法
 

第 2 部分:氧化钙等 27 个

成分量测定
 

电感耦合等离子体原子发射光谱法》
(DZ / T

 

0279. 2—2016),检出限分别为 0. 021、0. 5、
—868—
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图 1　 研究区及采样点位分布图

Fig. 1　 Map
 

of
 

sampling
 

points
 

distribution
 

and
 

the
 

location
 

of
 

the
 

study
 

area

0. 6、0. 6、0. 2、0. 03mg / kg;原子荧光光谱法( AFS -
8500 型,北京海光)测定 As 和 Hg,检测依据《土壤

和沉积物汞、砷、硒、铋、锑的测定
 

微波消解 / 原子荧

光法》(HJ
 

680—2013)、《土壤质量
 

总汞、总砷、总铅

的测定
 

原子荧光法
 

第 1 部分:土壤中总汞的测定》
(GB / T

 

22105. 1—2008),检出限分别为 0. 01mg / kg、
0. 002mg / kg;酸度计( PHS - 3C 型,上海雷磁) 测定

土壤样品 pH 值, 检测依据 《 土壤
 

pH 值的测定
 

电位法》(HJ
 

962—2018)。
水稻稻穗经脱粒后于 70℃ 恒温烘箱烘干,脱壳

粉碎后消解,再上机测试。 电感耦合等离子体质谱

仪(X2 型,美国热电)测定 Cd、Pb、Cu、Ni、Cr、Zn,检
测依据《食品安全国家标准

 

食品中多元素的测定》
(GB

 

5009. 268—2016),检出限分别为 0. 002、0. 02、
0. 05、0. 2、0. 05、0. 5mg / kg;原子荧光光谱法( AFS-
3100,北京海光)测定 As 和 Hg,检测依据《食品安

全国家标准
 

食品中总砷及无机砷的测定
 

第一篇
 

总

砷的测定
 

第二法
 

氢化物发生原子荧光光谱法》

(GB
 

5009. 11—2014)、《食品安全国家标准
 

食品中

总汞及有机汞的测定
 

第一篇
 

食品中总汞的测定
 

第一法
 

原子荧光光谱分析法》(GB
 

5009. 17—2014),
检出限分别为 0. 003、0. 0005mg / kg。

所有样品检测均按照规范要求进行全过程质量

控制,每批次样品插入 10%比例的空白样、平行样

(水稻样品比例为 100%)以及国家一级有证标准物

质试验,平行试验相对误差小于 20%,有证标准物

质均在推荐值范围内,数据质量可靠。 全部样品测

试工作在湖北省地质实验测试中心化学分析室完

成,所有检测项目均通过国家 CMA 计量认证。
2. 3　 评价方法、模型和数据整理

通过单项污染指数法和潜在生态风险指数法评

价该铜铅锌尾矿库周边农田土壤污染状况,采用美

国环境保护署( USEPA) 开发的健康风险评估模型

评估土壤和水稻中重金属人体健康风险。
2. 3. 1　 潜在生态风险指数法

潜在生态风险指数法是 1980 年瑞典科学家

Hakanson 从沉积学角度提出的评价重金属污染程

度和潜在生态危害的一种方法[31] 。 该方法除了考

虑重金属的含量之外,还将重金属的生态效应、环境

效应和毒性联系,突出污染较严重、毒性较强的重金

属的作用,采用具有可比的、等价指数分级法进行评

价。 其表达式为:
RI= ∑E i = ∑Ti ×C f

i = ∑(Ti ×Cs
i / Bn

i )
式中:RI 为土壤综合潜在生态风险指数;E i 为重金

属元素 i 的潜在生态风险;C f
i 为重金属元素 i 的富

集系数,计算公式为 Cs
i / Bn

i ;Cs
i 为重金属元素 i 的实

测含量;Bn
i 为重金属元素 i 的背景值,本次研究选

取湖北省土壤背景值[32] ;Ti 为重金属元素 i 的毒性

响应系数,本文采用 Hakanson 制定的标准化重金属

毒性响应系数,各重金属毒性响应系数[33] 分别 Ti

为 Zn = 1、Cr = 2、Pb = Cu = Ni = 5、As = 10、Cd = 30、
Hg = 40。 单元素潜在生态风险(E i ) 和土壤综合潜

在生态风险 ( RI) 分级分别为: 轻微风 险 等 级

(Ⅰ级),E i <40, RI < 150; 中度风险等级 ( Ⅱ 级),
40≤E i < 80, 150 ≤ RI < 300; 强风险等级 ( Ⅲ 级),
80≤E i < 160,300≤RI<600;很强风险等级( Ⅳ级),
160 ≤ E i < 320, 600 ≤ RI < 1200; 极强风险等级

(Ⅴ级),E i≥320,RI≥1200。
2. 3. 2　 重金属健康风险评价模型

本研究采用美国 USEPA 开发的健康风险评价

模型对铜铅锌尾矿库周边土壤-水稻系统进行健康

风险评价,模型计算公式具体如表 1 所示。
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CR i 为致癌重金属 i 的单项健康风险指数;
CDIij 为重金属 i 第 j 种暴露途径日均暴露量;SF ij

为致癌重金属 i 第 j 种暴露途径的斜率系数;TCR 为

致癌重金属通过 3 种途径的总致癌风险。 当 CR 或

TCR≤1×10-6 时,认为不存在致癌风险或风险较小,
风险可忽略不计;当 CR 或 TCR>1×10-6 时,认为存

在较高的致癌风险。 HQi 为非致癌重金属的单项健

康风险指数,RfDij 为非致癌重金属 i 第 j 种暴露途

径的参考剂量,HI 为 8 种重金属通过 3 种途径的总

非致癌风险。 HI 值低于 1 可认为对敏感人群不存

在风险,HI 值大于 1 可认为超过人体健康可接受阈

值,不可接受。 各参数含义见表 2,数值见表 3。 各

参数数值主要来源于《建设用地土壤污染风险评估

技术导则》(HJ
 

25. 3—2019)和前人研究成果[34] 。

表 3　 重金属不同暴露途径参考计量(RfD)和致癌斜率因子(SF)
Table

 

3　 Reference
 

dose
 

(RfD)
 

and
 

cancer
 

slope
 

factor
 

(SF)
 

of
 

heavy
 

metals
 

by
 

different
 

exposed
 

ways

暴露途径 参数
非致癌暴露参考剂量和致癌斜率因子

Cu Ni Zn Pb Cd Cr Hg As

经口摄入
RfD[mg / (kg·d)] 4. 00×10-2 2. 00×10-2 3. 00×10-1 3. 50×10-3 1. 00×10-3 3. 00×10-3 3. 00×10-4 3. 00×10-4

SF[kg·d / mg] / / / 8. 50×10-3 6. 10 5. 00×10-1 / 1. 50

皮肤接触
RfD[mg / (kg·d)] / / / 2. 50×10-5 / / 3. 00×10-4

SF[kg·d / mg] / / / 8. 50×10-3 2. 44×102 2. 00 / 1. 50

呼吸摄入
RfD

 

[mg / (kg·d)] 1. 20×10-2 2. 11×10-5 3. 00×10-1 2. 89×10-3 2. 35×10-6 2. 35×10-5 7. 04×10-5 3. 52×10-6

SF
 

[kg·d / mg] 1. 11 / / 7. 67 5. 11×101 / 1. 83×101

食物摄入
RfD

 

[mg / (kg·d)] 4. 00×10-2 2. 00×10-2 3. 00×10-1 3. 50×10-3 1. 00×10-3 3. 00×10-3 3. 00×10-4 3. 00×10-4

SF
 

[kg·d / mg] / / / 8. 50×10-3 6. 10 5. 00×10-1 / 1. 50

注:
 

“ / ”表示 HJ
 

25. 3—2019 暂无参考值及相应计算值。

表 1　 健康风险评价模型计算公式

Table
 

1　 Calculation
 

formula
 

of
 

health
 

risk
 

assessment
 

model

参数 计算公式

经口摄入 CDIingestion-soil =
Ci ×IRsoil ×CF×EF×ED

BW×AT

皮肤接触 CDIdermal-soil =
Ci ×SA×AF×ABSd ×CF×EF×ED

BW×AT

呼吸摄入 CDIinhale-soil =
Ci ×IRair ×EF×ED
PEF×BW×AT

食物摄入 CDIoral-crop =
Ci ×IRcrop ×CF×EF×ED

BW×AT

致癌风险 CRi = ∑
3

j= 1
CDIij ×SFij

TCR= ∑
i= 1

CRi

非致癌风险 HQi = ∑
3

j= 1
CDIij / RfDij

HI= ∑
i= 1

HQi

表 2　 健康风险评价暴露参数

Table
 

2　 Health
 

risk
 

assessment
 

exposure
 

parameters

参数 参数含义 成人 儿童

BW 平均体重(kg) 61. 8 19. 2
IRsoil 经口摄入速率(mg / d) 100 200
IRair 空气摄入速率(m3 / d) 14. 5 7. 5
IRcrop 食物摄入速率(mg / d) 328 198
CF 转换因子(kg / mg) 1. 00×10-6 1. 00×10-6

EF 暴露频率(d / a) 350 350
ED 暴露年限(a) 24 6
SA 暴露皮肤表面积(cm2) 5374 2484
AF 皮肤对土壤黏附系数(mg·cm2) 0. 07 0. 2
PEF 土壤颗粒物扩散因子(m3 / kg) 1. 55×107 1. 55×107

ABSd 皮肤吸收因子 As(0. 03),
 

Cd(0. 001)
AT 平均暴露时间(d) 27740(致癌),

 

2190(非致癌)

注:
 

IRcrop 参数来源于 Mao 等[34],其他参数均来源于 HJ
 

25. 3—2019。

2. 3. 3　 数据整理和分析

数据整理和分析采用 Excel
 

2016 和 Origin
 

2018
(OriginLab 公司,美国)完成,研究区采样点分布图

采用 Arcgis
 

10. 2(ERSI 公司,美国)软件绘制完成。

3　 结果与讨论
3. 1　 农田土壤重金属污染特征

尾矿库周边农田土壤 pH 值范围为 4. 97 ~
8. 15,其中 pH≤5. 5 点位仅 1 个,5. 5<pH≤6. 5 点

位 12 个,6. 5<pH≤7. 5 点位 22 个,pH>7. 5 点位 15
个,整体呈中性。 土壤重金属结果见表 4,8 项重金

属 As、Cd、Cu、Pb、Zn、Hg、Ni、Cr 均值分别为 12. 3、
0. 76、46. 2、68. 1、182、0. 057、33. 9、74. 8mg / kg。 与

湖北省土壤背景值[32]相比,Cd、Cu、Pb、Zn 四个重金

属元素平均含量分别是背景值的 4. 41、1. 50、2. 55
和 2. 17 倍,显著高于背景值,As、Ni、Cr 含量与背景

值含量基本相当,Hg含量低于背景值,表明部分点
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表 4　 研究区土壤重金属含量和 pH 值结果统计

Table
 

4　 Statistics
 

of
 

heavy
 

metals
 

content
 

and
 

pH
 

of
 

farmland
 

soil
 

from
 

the
 

study
 

area

参数 pH(无量纲) As Cd Cu Pb Zn Hg Ni Cr

平均值(mg / kg) 6. 98 12. 3 0. 76 46. 2 68. 1 182 0. 057 33. 9 74. 8
中位数(mg / kg) 7. 02 10. 6 0. 21 28. 2 35. 2 80. 2 0. 057 33. 6 74. 2
最大值(mg / kg) 8. 15 54. 1 10. 8 409 763 2151 0. 109 44. 5 90. 3
最小值(mg / kg) 4. 97 6. 41 0. 10 19. 3 26. 3 54. 7 0. 020 22. 5 59. 6

湖北省背景值[32](mg / kg) / 12. 3 0. 172 30. 7 26. 7 83. 6 0. 08 37. 3 86. 0
超筛选值点位数 / 2 10 4 4 5 0 0 0

超标率% / 4 20 8 8 10 0 0 0

注:
 

“ / ”表示无标准限值及相应计算值。

位土壤中 As、Hg、Ni 和 Cr 四种元素含量受土壤母质

影响较大。 将 50 个采样点位的 pH 值和对应的土

壤重金属含量与《土壤环境质量
 

农用地土壤污染风

险管控标准(试行)》(GB
 

15618—2018)中筛选值比

较,Ni、Cr 和 Hg 均未超标,As、Cd、Cu、Pb、Zn 点位超标

率分别为 4%、20%、8%、8%、10%,Cd 超标率最高。

表 5　 研究区水稻重金属含量特征

Table
 

5　 Characteristics
 

of
 

heavy
 

metal
 

contents
 

in
 

rice
 

from
 

the
 

study
 

area

参数
As

(mg / kg)
Cd

 

(μg / kg)
Cu

 

(mg / kg)
Pb

(mg / kg)
 

Zn
 

(mg / kg)
Hg

 

(μg / kg)
Ni

 

(mg / kg)
Cr

 

(mg / kg)
标准限值

 

0. 5 200 / 0. 2 / 20 / 1. 0
平均值

 

0. 29 197 3. 85 0. 075 22. 2 3. 48 0. 26 0. 18
中位值 0. 31 60. 7 3. 59 0. 077 21. 8 3. 60 0. 22 0. 15
最大 0. 46 2078 8. 95 0. 196 34. 3 6. 27 0. 78 0. 58

最小值 0. 13 10. 3 2. 18 0. 050 15. 1 0. 50 0. 11 0. 11
超标数 0 7 / 0 / 0 / 0

超标率(%) 0 14. 0 / 0 / 0 / 0

注:
 

“ / ”表示无标准限值及相应计算值。

对研究区土壤重金属超标点位空间分布情况分

析发现,超标区主要集中分布在尾矿库下游 300m
范围内农田,且随着农田与尾矿库的距离增加,土壤

重金属含量也逐渐降低,表明土壤重金属污染程度

在逐渐减轻。 地表径流、风力传送和雨水淋滤是主

要扩散方式,考虑到当地风向季节性变化较大,冬季

多偏北风,夏季多偏南风,而超标区集中在尾矿库南

面渗滤池下游,尾矿库北面上游农田土壤重金属含

量均不超标,这在一定程度上说明土壤重金属的污

染可能与尾矿库渗滤液的泄漏有关。 尾矿库渗滤液

中含有大量重金属,在自然降雨的作用下极易通过

地表径流向下游扩散,从而造成周边土壤重金属含

量超标[17] 。 尾矿库周边农田土壤 Cd、Cu、Pb、Zn、As
重金属均存在环境风险,Cd 元素最突出,需重点关

注农产品的 Cd 污染风险。
3. 2　 农田水稻重金属污染特征

研究区尾矿库周边农田水稻重金属含量结果见

表 5,鉴于《食品安全国家标准
 

食品中污染物限量》
(GB

 

2762—2017)未给出 Cu、Zn 和 Ni 元素的标准

限量,本研究仅对水稻中 As、Cd、Pb、Hg、Cr 元素的

污染状况进行评价,50 个水稻点位中有 7 个重金属

含量超过标准限值,超标率 14%,且超标元素均为

Cd,最大超标倍数为 9. 39 倍,其他元素均不超标,
这可能与水稻对 Cd 具有较强的富集能力有关。 研

究区种植的水稻 Cd 易超标,存在粮食安全风险,在
中国南方其他地区也发现水稻 Cd 超标较高的现

象[35-36] 。 有研究表明与其他谷类作物相比,水稻具

有更强的 Cd 积累能力,而作为主要粮食作物之一

的水稻也是经膳食摄入 Cd 的主要来源,因此水稻

Cd 超标对人体具有较高的健康风险[37] 。
在空间分布上,5 个水稻 Cd 超标点位集中分布

在尾矿库下游 300m 范围内,与土壤重金属高含量

区分布基本一致;随着与尾矿库距离增加,水稻 Cd
含量降低。 本研究区为丘陵地貌,以南北向低缓丘

陵及冲沟为主,地势相对平缓处有稻田分布,中间间

隔有地势较高的林地,由此推测降雨和地表径流对

尾矿库的侵蚀和冲刷是造成下游农田土壤重金属污

染的主要原因。
研究区土壤污染评价结果与农作物污染评价结

果并不完全一致,可能由于土壤中重金属具有隐蔽
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性和滞后性等特点,如果仅以土壤中重金属的风险

等级划分污染风险区和污染管控区,可能无法与农

作物的污染风险区对应,说明仅依靠土壤污染风险

管控标准(GB
 

15618—2018)开展农田土壤-农作物

系统的污染评价可能存在偏差,应当结合农作物生

物效应开展复合评价。

图 2　 研究区土壤-水稻重金属含量相关性

Fig. 2　 Correlation
 

of
 

heavy
 

metals
 

content
 

between
 

soil
 

and
 

rice
 

from
 

the
 

study
 

area

3. 3　 农田土壤-水稻重金属相关性分析

元素含量的相关性分析可以判定不同元素是否

来自相同污染源,有研究表明来自相同污染源的重

金属之间的相关性较大[38] 。 研究区 50 个土壤采样

点重金属含量相关性分析结果表明(图 2),土壤中

As、Cd、Cu、Pb、Zn 和 Ni 六种元素含量之间均存在

极显著正相关关系( p< 0. 01),说明土壤中的 As、
Cd、Cu、 Pb、 Zn 和 Ni 六种元素具有明显的同源

性[39] ,由于该尾矿库为铜铅锌尾矿库,As 和 Cd 为

伴生元素,故推测土壤中 As、Cd、Cu、Pb、Zn 和 Ni 六
种重金属元素均来源于尾矿库。 由于当地风向季节

性变化较大,冬季多偏北风,夏季多偏南风,而重金

属超标点位几乎全部分布在尾矿库下游,尾矿库上

游农田土壤重金属含量均不超标,可初步推测尾矿

库扬尘不是主要污染途径,是尾矿库渗滤液泄漏,通

过地表径流的途径扩散。 而土壤中的 Hg 和 Cr 元

素与其他几种重金属元素之间相关性较弱,且均与

湖北省土壤元素背景值相近[32] ,推测这两种元素来

源于土壤母质。
对水稻与土壤中重金属含量进行相关性分析的

结果表明(图 2),水稻与土壤中对应的 As、Cd、Cu、
Pb、Zn、Ni 和 Cr 七种元素含量均具有一定的正相关

关系,且水稻中的 Cd、Cu、Zn 三种元素具有显著正

相关关系,说明水稻富集的重金属元素主要来源于

土壤,并且与其他元素相比,水稻对土壤 Cd、Cu、Zn
三种元素具有较高的富集能力,导致水稻中这三种

元素的含量相对较高。
3. 4　 农田土壤重金属潜在生态风险评价

利用潜在生态风险指数法评价研究区农田土壤

的生态风险,从评价结果(表 6)可知,8 项重金属平

均富集系数由大到小依次为:Cd(4. 41) >Pb(2. 55)
>Zn( 2. 17) > Cu ( 1. 50) > As = 1. 00 > Ni ( 0. 91)
>Cr(0. 87) >Hg(0. 72),表明 Cd、Pb、Zn、Cu 四个元

素显著富集,这与尾矿库主要污染元素相符,进一步

说明尾矿库周边农田土壤重金属主要来源于尾矿

库。尾矿库在降雨、地表径流以及风化等自然因素
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表 6　 农田土壤不同重金属富集系数(Cf
i)和潜在生态风险(Ei)评价结果

Table
 

6　 Assessment
 

of
 

enrichment
 

factor
 

(Cf
i )

 

and
 

potential
 

ecological
 

risk
 

(Ei )
 

of
 

different
 

heavy
 

metals
 

in
 

farmland
 

soil

参数 As Cd Cu Pb Zn Hg Ni Cr

平均值 1. 00 4. 41 1. 50 2. 55 2. 17 0. 72 0. 91 0. 87
富集系数

(Cf
i )

中位数 0. 86 1. 22 0. 92 1. 32 0. 96 0. 71 0. 90 0. 86
最大值 4. 40 62. 8 13. 3 28. 6 25. 7 1. 36 1. 19 1. 05
最小值 0. 52 0. 58 0. 63 0. 99 0. 65 0. 25 0. 60 0. 69
平均值 10. 0 132 7. 52 12. 8 2. 17 28. 7 4. 54 1. 74

潜在生态风险

(Ei )
中位数 8. 58 36. 6 4. 59 6. 58 0. 96 28. 3 4. 50 1. 73
最大值 44. 0 1884 66. 6 143 25. 7 54. 5 5. 97 2. 10
最小值 5. 21 17. 4 3. 14 4. 93 0. 65 10. 0 3. 02 1. 39

作用下会导致重金属等污染物向周围环境中不断扩

散,从而增加尾矿库周边土壤中重金属的潜在生态

风险[40] 。
土壤中 8 项重金属的单项潜在生态风险平均值

由大到小依次为:Cd(132) >Hg(28. 7) >Pb(12. 8)
>As(10. 0) > Cu ( 7. 52) > Ni ( 4. 54) > Zn ( 2. 17)
>Cr(1. 74),其中 Cd 单项潜在生态风险指数(RI)均

值最大,达强风险等级(80<RI<160),其他 7 项重金

属整体均为轻微等级。 图 3 为 50 个采样点位中土

壤重金属潜在生态风险等级占比分布情况,可以看

出 50 个点位中 Cr、Ni、Zn 全部为轻微风险;As、Cu
和 Hg 元素主要为轻微风险,中度风险点位占比相

对较少,分别为 2%、4%和 10%;Pb 的潜在生态风险

等级主要为轻微风险,仅有 4%点位 Pb 达到强风险

等级;Cd 的潜在生态风险最高,五个等级所占比例

分别为 54. 0% (轻微风险)、26. 0% (中度风险)、
8. 0%( 强风险等级)、 6. 0% ( 很强风险等级) 和

6. 0%(极强风险等级)。
综合潜在生态风险 RI 平均值为 200,处于中度风

险。 整体上研究区农田土壤 78%采样点重金属潜在

生态风险为轻微,14%点位处于中度生态风险,2%点

位处于强生态风险和很强生态风险,4%点位处于极

强生态风险(图 3)。 潜在生态风险主要集中在尾矿

库下游农田。 因此,尾矿库生态环境监测需重点关注

Cd 元素的生态风险,以防止 Cd 污染进一步扩散。
3. 5　 农田土壤和水稻健康风险评价

利用健康风险评价模型对尾矿库周边农田土壤

-水稻系统进行评价,结果见表 7。 单一重金属不同

暴露途径的致癌风险 CR 平均值(表 7)由大到小依

次均为:经口摄入>皮肤接触>呼吸吸入,且皮肤接

触和呼吸吸入途径比经口摄入的风险小约 10 倍,即
经口摄入是致癌风险的主要途径。 土壤重金属总致

癌风险 TCR 平均值为 3. 50×10-5 大于可接受水平

图 3　 农田土壤重金属潜在生态风险等级分布

Fig. 3　 Class
 

distribution
 

of
 

ecological
 

risk
 

of
 

heavy
 

metals
 

in
 

farmland
 

soil

(10-6),全部点位土壤总致癌风险大于可接受水平,
说明该区域整体存在土壤重金属致癌风险。 图 4a
显示四种致癌重金属元素的单项 TCR 平均值由大

到小为:As>Cd>Pb>Ni,As 和 Cd 致癌风险贡献较

大,贡献平均值分别为 85. 7%和 11. 7%,两者贡献

之和占比超过 95%。
对单一重金属不同暴露途径的非致癌风险,

HQ 值大小依次均为:经口摄入>呼吸吸入>皮肤接

触,即经口摄入也是非致癌风险的主要途径。 研究区

土壤重金属总非致癌风险 HI 平均值为 1. 74,最大值

为 10. 1,50 个点位中有 49 个点位 HI 值大于 1,说明

研究区普遍存在重金属非致癌风险。 由图 4b 可知

8 种重金属元素 HQ 平均值由大到小为:As>Pb>Cr
>Ni>Cd>Cu>Zn>Hg。 比较各元素非致癌风险贡献值

(图 5),发现 As 为主要贡献元素,其次是 Pb。 值得注

意的是,As 和 Pb 在部分点位 HI 值异常高,且大于 1,
说明位于尾矿库下游距离渗滤池较近的农田非致癌

风险较高,应引起足够的重视。
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表 7　 农田土壤和水稻中不同暴露途径重金属致癌风险和非致癌风险

Table
 

7　 Carcinogenic
 

risk
 

and
 

non-carcinogenic
 

risk
 

of
 

heavy
 

metals
 

via
 

different
 

pathways
 

in
 

farmland
 

soil
 

and
 

rice

风险类别 暴露途径 Cu Ni Zn Pb Cd Cr Hg As 合计

经口摄入 / / / 7. 40×10-7 5. 92×10-6 / / 2. 36×10-5 3. 02×10-5

致癌风险
(CR)

皮肤摄入 / / / / 7. 57×10-7 / / 2. 26×10-6 3. 02×10-6

呼吸吸入 / 2. 45×10-7 / / 3. 79×10-8 / / 1. 47×10-6 1. 75×10-6

合计 / 2. 45×10-7 / 7. 40×10-7 6. 71×10-6 / / 2. 73×10-5 3. 50×10-5

经口摄入 2. 30×10-2 3. 39×10-2 1. 21×10-2 3. 89×10-1 1. 52×10-2 9. 96×10-4 5. 79×10-3 8. 19×10-1 1. 30
非致癌风险

(HQ)
皮肤摄入 / / / / 1. 73×10-3 / / 7. 00×10-2 7. 17×10-2

呼吸吸入 1. 86×10-4 7. 78×10-2 2. 94×10-5 1. 14×10-3 1. 57×10-2 1. 10×10-1 5. 99×10-5 1. 69×10-1 3. 75×10-1

合计 2. 32×10-2 1. 12×10-1 1. 21×10-2 3. 90×10-1 3. 26×10-2 1. 11×10-1 5. 85×10-3 1. 06 1. 74
致癌风险(CR) 水稻摄入 / / / 1. 73×10-9 2. 87×10-6 / / 1. 05×10-6 3. 92×10-6

非致癌风险
(HQ) 水稻摄入 1. 90×10-3 2. 59×10-4 1. 47×10-3 4. 82×10-4 3. 89×10-3 2. 36×10-6 3. 48×10-4 1. 94×10-2 2. 77×10-2

注:
 

“ / ”表示无参考值及相应计算值。
 

图 4　 研究区农田土壤重金属健康风险评价结果

Fig. 4　 Human
 

health
 

risk
 

of
 

heavy
 

metals
 

in
 

farmland
 

soil
 

from
 

the
 

study
 

area
 

　 　 根据研究结果证实,不同重金属经口摄入普遍

是皮肤接触和呼吸吸入的 10 倍,经口摄入是主要的

暴露途径,这与前人研究结果基本一致[41] ,因此要

关注与当地土壤重金属直接相关的农作物中的重金

属含量,避免同一暴露途径下土壤和农作物中重金

属累计摄入,降低对人体健康的影响。 本研究在评

估农田土壤健康风险的基础上进一步评估了农作物

摄入途径对人体的健康风险。 当地居民以水稻为主

图 5　 研究区农田土壤中重金属非致癌风险贡献值

Fig. 5　 Non-carcinogenic
 

risk
 

contributions
 

of
 

varied
 

metals
 

in
 

farmland
 

soil
 

from
 

the
 

study
 

area

要食物,本文食物暴露途径主要考虑水稻的摄入。
研究区水稻重金属总致癌风险 TCR 平均值为 3. 92×
10-6,略大于可接受水平(10-6 ),几乎全部点位 TCR
值大于可接受水平,说明该区域水稻重金属整体存

在致癌风险。 三种致癌重金属元素的单项致癌风险

CR 平均值由大到小为:Cd >As >Pb,Cd 和 As 元素

CR 值大于可接受水平,Pb 元素小于可接受水平。
与土壤重金属三类摄入途径相比,水稻摄入途径的

TCR 值与呼吸吸入和皮肤接触途径相当,占经口摄

入途径的 1 / 10。 非致癌风险方面,水稻重金属HI 平
均值为 0. 028,所有点位 HI 值全部小于 1。 与土壤

重金属三类摄入途径相比,水稻摄入途径的 HQ 值

与呼吸吸入途径相当。

4　 结论
本文以鄂西某铜铅锌尾矿库为研究对象,调查

其周边农田土壤和水稻中 8 项重金属分布,采用单
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项指数法和潜在生态风险指数法评价其污染状况,
并进一步评估了土壤-水稻系统的健康风险。 结果

表明:①研究区土壤 As、Cd、Cu、Pb、Zn 存在超标,其
中 Cd 超标率 20%最大;水稻中重金属仅 Cd 超过食

品安全国家标准限值,超标率 14%。 ②土壤中重金

属有相同的来源,尾矿库渗滤液泄漏是可能的污染

源;水稻与土壤重金属含量具有一定的正相关性,其
中 Cd 元素相关性最好,可能由于水稻对土壤 Cd 吸

收能力强。 ③研究区农田土壤 Cd、Pb、Zn、Cu 显著

富集,Cd 富集系数达 4. 41;研究区整体处在中度生

态风险,6%点位具有极强潜在生态风险。 ④研究区

全部点位土壤总致癌风险大于可接受水平,存在重

金属致癌风险,As 和 Cd 风险较大;几乎全部点位总

非致癌风险大于可接受水平,8 种重金属中有且仅

有 As 元素的单项非致癌风险大于可接受水平,As
为主要贡献元素,其次是 Pb 和 Cr。 研究区几乎全

部点位水稻总致癌风险大于可接受水平,水稻中重

金属整体存在致癌风险,最大贡献来自 Cd 元素;所
有点位水稻总非致癌风险全部在可接受水平内。

综合认为,该尾矿库周边农田土壤和水稻已受

到重金属污染,存在一定的生态风险,对当地居民健

康造成的风险值得足够重视,尤其是对 Cd 元素,应
优先控制。
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HIGHLIGHTS
(1)

 

The
 

range
 

of
 

eight
 

heavy
 

metals
 

in
 

the
 

farmland
 

and
 

rice
 

in
 

the
 

study
 

area
 

was
 

determined
 

and
 

the
 

contamination
 

of
 

Cd
 

was
 

found
 

to
 

be
 

the
 

most
 

serious.
(2)

 

The
 

evaluation
 

results
 

of
 

the
 

index
 

method
 

showed
 

that
 

the
 

potential
 

ecological
 

risk
 

of
 

soil
 

heavy
 

metals
 

in
 

the
 

study
 

area
 

was
 

moderate,
 

and
 

Cd
 

was
 

the
 

main
 

risk
 

element.
(3)

 

The
 

assessment
 

results
 

of
 

the
 

health
 

risk
 

model
 

indicated
 

that
 

both
 

non-carcinogenic
 

and
 

carcinogenic
 

risks
 

of
 

heavy
 

metals
 

were
 

unacceptable,
 

and
 

the
 

carcinogenic
 

risk
 

of
 

rice
 

was
 

unacceptable
 

while
 

the
 

non -
carcinogenic

 

risk
 

was
 

acceptable.
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ABSTRACT
BACKGROUND:

 

The
 

food
 

security
 

problem
 

caused
 

by
 

heavy
 

metal
 

pollution
 

in
 

farmland
 

soil
 

has
 

attracted
 

widespread
 

attention.
 

Objective
 

pollution
 

investigation
 

and
 

evaluation
 

work
 

is
 

of
 

great
 

significance
 

for
 

the
 

later
 

pollution
 

prevention
 

and
 

safe
 

utilization
 

of
 

soil.
OBJECTIVES:

 

To
 

fully
 

understand
 

the
 

heavy
 

metal
 

contamination
 

condition,
 

ecological
 

risk
 

and
 

human
 

health
 

risk
 

of
 

soil
 

and
 

rice
 

in
 

the
 

farmland
 

around
 

the
 

copper-lead-zinc
 

tailing
 

pond
 

in
 

Western
 

Hubei
 

Province.
METHODS:

 

50
 

sites
 

of
 

topsoil
 

and
 

rice
 

were
 

investigated
 

systematically.
 

ICP-MS,
 

ICP-OES
 

and
 

AFS
 

were
 

used
 

to
 

determine
 

the
 

contents
 

of
 

eight
 

heavy
 

metals
   

(As,
 

Cd,
 

Cu,
 

Pb,
 

Zn,
 

Hg,
 

Ni,
 

Cr),
 

as
 

well
 

as
 

the
 

pH
 

value
 

of
 

the
 

soil.
 

The
 

potential
 

ecological
 

risk
 

index
 

method
 

and
 

human
 

health
 

risk
 

assessment
 

model
 

were
 

used
 

to
 

evaluate
 

the
 

potential
 

ecological
 

risk
 

and
 

health
 

risk
 

of
 

soil
 

and
 

rice.
RESULTS:

 

The
 

results
 

indicate
 

that:
 

( 1)
 

The
 

contents
 

of
 

As,
 

Cd,
 

Cu,
 

Pb
 

and
 

Zn
 

in
 

the
 

soil
 

exceed
 

the
 

standard,
 

with
 

the
 

maximum
 

exceedance
 

rate
 

of
 

Cd
 

being
 

20%.
 

Only
 

Cd
 

in
 

rice
 

exceeds
 

the
 

standard
 

with
 

the
 

exceedance
 

rate
 

of
 

14%.
  

(2)
 

Correlation
 

analysis
 

shows
 

that
 

soil
 

heavy
 

metals
 

have
 

the
 

same
 

pollution
 

source,
 

and
 

leachate
 

leakage
 

is
 

a
 

possible
 

source
 

of
 

pollution.
 

There
 

is
 

a
 

positive
 

correlation
 

between
 

the
 

heavy
 

metals
 

in
 

rice
 

and
 

the
 

surface
 

soil,
 

with
 

the
 

strongest
 

correlation
 

for
 

Cd,
 

which
 

may
 

be
 

related
 

to
 

the
 

strong
 

absorption
 

capacity
 

of
 

rice
 

for
 

soil
 

Cd.
 

(3)
 

The
 

evaluation
 

results
 

of
 

potential
 

ecological
 

risk
 

index
 

show
 

that
 

Cd,
 

Pb,
 

Zn
 

and
 

Cu
 

are
 

significantly
 

enriched
 

in
 

the
 

soil,
 

with
 

the
 

Cd
 

enrichment
 

coefficient
 

of
 

4. 41.
 

The
 

overall
 

ecological
 

risk
 

is
 

moderate,
 

with
 

6%
 

of
 

the
 

sites
 

having
 

very
 

strong
 

potential
 

ecological
 

risk.
 

( 4)
 

The
 

results
 

of
 

the
 

health
 

risk
 

assessment
 

indicate
 

that
 

the
 

total
 

and
 

non-total
 

carcinogenic
 

risks
 

are
 

greater
 

than
 

the
 

acceptable
 

level
 

at
 

almost
 

all
 

sites.
 

There
 

is
 

an
 

overall
 

risk
 

of
 

heavy
 

metal
 

carcinogenicity
 

in
 

the
 

soil,
 

with
 

As
 

and
 

Cd
 

being
 

the
 

major
 

contributors.
 

The
 

total
 

non - carcinogenic
 

risk
 

for
 

rice
 

at
 

almost
 

all
 

sites
 

in
 

the
 

study
 

area
 

is
 

greater
 

than
 

the
 

acceptable
 

level,
 

with
 

Cd
 

being
 

the
 

largest
 

contributor.
 

The
 

total
 

non-carcinogenic
 

risk
 

for
 

rice
 

at
 

all
 

sites
 

is
 

within
 

the
 

acceptable
 

level.
CONCLUSIONS:

 

The
 

soil
 

and
 

rice
 

in
 

the
 

vicinity
 

of
 

the
 

tailings
 

pond
 

have
 

been
 

contaminated
 

by
 

heavy
 

metals,
 

posing
 

a
 

certain
 

ecological
 

risk,
 

and
 

the
 

risks
 

to
 

the
 

health
 

of
 

the
 

local
 

population
 

should
 

be
 

taken
 

into
 

account.

KEY
 

WORDS:
 

tailing;
 

heavy
 

metals
 

in
 

soil;
 

heavy
 

metals
 

in
 

rice;
 

inductively
 

coupled
 

plasma
 

mass
 

spectrometry /
optical

 

emission
 

spectrometry;
 

pollution
 

assessment;
 

health
 

risk
 

assessment
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