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摘要:为评估生活垃圾填埋库区周边土壤重金属积累的潜在生态健康风险,
 

以成都市某大型垃圾填埋场为例,
 

采

集填埋库区周边不同深度的土壤样本,
 

测定重金属元素质量分数并与堆体填埋龄期等因素关联分析,
 

评价其污染

状况和环境健康风险。
 

结果表明:
 

Hg、
 

As、
 

Pb、
 

Cr(VI)在填埋库区周边明显富集,
 

并与垃圾堆体的填埋时间呈正相

关关系,
 

受到土壤pH值、
 

有机质质量分数等因素影响表现出不均匀的空间分布格局;
 

Cr和Pb在土壤中的迁移能

力较弱。
 

Cr(VI)和 Hg是主要生态风险贡献因子。
 

Pb的总暴露量最大,
 

经口是主要的暴露途径。
 

As对人群的致癌

风险和非致癌风险最大。
 

由此说明,
 

在填埋库区周边土壤中积累浓度的Cr(VI)、
 

Hg、
 

As、
 

Pb和Cd虽尚未形成严

重污染问题,
 

但均具有潜在的环境健康风险,
 

应引起重视。
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Abstract:
 

To
 

assess
 

the
 

potential
 

ecological
 

health
 

risks
 

of
 

heavy
 

metal
 

accumulation
 

in
 

the
 

soil
 

around
 

the
 

domestic
 

waste
 

landfill
 

area,
 

a
 

large
 

landfill
 

in
 

Chengdu
 

City,
 

Sichuan
 

Province,
 

China
 

was
 

investigated.
 

Soil
 

samples
 

at
 

different
 

depths
 

around
 

the
 

landfill
 

area
 

were
 

used
 

to
 

determine
 

the
 

mass
 

fraction
 

of
 

heavy
 

metal
 

elements,
 

and
 

correlation
 

analysis
 

was
 

conducted
 

with
 

the
 

factors
 

such
 

as
 

landfill
 

age
 

of
 

the
 

garbage
 

dump.
 

The
 

heavy
 

metal
 

pollution
 

status
 

and
 

environmental
 

health
 

risks
 

in
 

soil
 

were
 

evaluated.
 

The
 

results
 

have
 

shown
 

that
 

Hg,
 

As,
 

Pb,
 

and
 

Cr(VI)
 

were
 

significantly
 

enriched
 

around
 

the
 

landfill
 

area
 

and
 

were
 

positively
 

correlated
 

with
 

the
 

landfill
 

time,
 

also
 

affected
 

by
 

complex
 

factors
 

such
 

as
 

soil
 

pH,
 

mass
 

fraction
 

of
 

organic
 

matter
 

and
 

showed
 

uneven
 

spatial
 

distribution
 

patterns.
 

The
 

migration
 

ability
 

of
 

Cr
 

and
 

Pb
 

in
 

soil
 

was
 

weak.
 

Cr(VI)
 

and
 

Hg
 

were
 

the
 

main
 

ecological
 

risk
 

contributors.
 

The
 

total
 

exposure
 

of
 

Pb
 

was
 

the
 

largest,
 

and
 

oral
 

exposure
 

was
 

the
 

main
 

exposure
 

route.
 

As
 

has
 

the
 

greatest
 

carcinogenic
 

and
 

non-car-
cinogenic

 

risks
 

to
 

the
 

population.
 

In
 

summary,
 

although
 

the
 

accumulated
 

concentrations
 

of
 

Cr(VI),
 

Hg,
 

As,
 

Pb
 

and
 

Cd
 

in
 

the
 

soil
 

around
 

the
 

landfill
 

area
 

have
 

not
 

yet
 

caused
 

serious
 

pollution
 

problems,
 

but
 

they
 

all
 

have
 

potential
 

environmental
 

health
 

risks
 

and
 

should
 

be
 

paid
 

attention
 

to.
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risk
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health
 

risk
 

assessment

近年来,
 

随着经济高速发展和城市人口持续增加,
 

城市垃圾产量与日俱增。
 

卫生填埋是一种重要的固

体废物处理方法[1]。
 

然而,
 

生活垃圾的卫生填埋仍存在潜在的环境风险,
 

垃圾堆体产生的渗滤液泄漏容易

造成土壤、
 

水体、
 

空气污染,
 

是城市生活垃圾填埋场最常见的环境危害之一[2]。
 

重金属随着渗滤液在土壤

中扩散,
 

具有极大的生态和健康风险[3]。
 

不同元素在土壤中的浓度分布和迁移转化情况复杂,
 

主要受土壤

pH值影响,
 

使其发生沉淀或溶解[4-5]。
 

此外还与土壤特性、
 

土壤有机质质量分数等有关,
 

通过吸附或螯合

作用,
 

从而改变重金属离子的迁移流动能力[6]。
 

梁丽琛等[7]研究发现,
 

土壤中的Hg、
 

As、
 

Pb、
 

Cd在垂直方

向表现出明显的浓度变化趋势。
 

大型垃圾填埋场中垃圾成分复杂[8],
 

但对流动性较强的Cr(VI)等在填埋场

周边土壤中的浓度分布和迁移转化规律的研究鲜见报道。
不同填埋龄期的垃圾堆体性质存在差异,

 

包括pH值和有机质质量分数等,
 

使一些重金属元素浓度变

化与垃圾堆体龄期的呈现相关关系[9]。
 

填埋场老化后,
 

pH值逐渐升高、
 

腐殖酸积累,
 

容易使重金属通过沉

淀、
 

络合作用等固存于土壤,
 

但随着垃圾不断降解并随着渗滤液排出,
 

重金属总量呈减少趋势。
 

总的来说,
 

关于典型重金属污染物在填埋库区周边土壤的空间分布和受地理因素、
 

垃圾堆体的填埋龄期、
 

土壤理化性

质等因素影响的变化规律尚缺乏较全面、
 

系统的研究。
本研究以某山谷型填埋场为研究对象,

 

填埋场一期和二期是已封场的高龄堆体,
 

三期仍处于运行状

态,
 

填埋龄期较低,
 

填埋场的堆填量大、
 

成分复杂,
 

因此适合用于研究多种重金属元素在不同填埋龄期的

填埋库区周围土壤中的浓度分布特征和迁移转化规律及其主要影响因素,
 

具有代表性;
 

通过测定其pH值、
 

有机质质量分数及Cr(VI)、
 

Hg、
 

As、
 

Pb、
 

Cd、
 

Ba、
 

Zn、
 

Cr、
 

Ni
 

9种重金属及Be的质量分数,
 

采用相关性

分析对引起重金属元素浓度积累的原因进行探讨。
 

通过内梅罗综合污染指数评价法、
 

地累积指数评价、
 

潜

在生态风险指数法和健康风险评价法对该填埋库区周边土壤进行重金属污染程度评估和健康风险评价,
 

旨

在为填埋场的重金属污染防治、
 

生态安全和人体健康保护提供理论依据。

1 材料与方法

1.1 研究区概况

本研究对象填埋场位于四川省成都市某丘陵山谷内,
 

属亚热带潮湿气候,
 

西、
 

南、
 

东面临山,
 

北侧为沟

谷出口。
 

四周有自然山体阻隔,
 

较为封闭,
 

隐蔽性好。
 

该填埋场共建设有三期工程,
 

包括一、
 

二、
 

三期生活

垃圾填埋区及飞灰填埋区。
 

一期占地面积55.73
 

hm2,
 

设计库容1
 

135万m3,
 

于1993年建成投用;
 

二期占

地面积48.2
 

hm2,
 

设计库容2
 

340万m3,
 

于2003年建成投用。
 

一期、
 

二期已于2019年临时封场,
 

目前仅
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需进行日常维护;
 

三期生活垃圾填埋区于2020年6月建成,
 

目前仍在运营。
 

本研究采样时间为2022年

9月,
 

截至2022年,
 

填埋场一期堆体龄期29年,
 

二期堆体龄期近19年。
 

堆场填埋物堆存及渗滤液暂存

过程产生的气体和粉尘等,
 

在风力和雨水冲刷的作用下可能造成污染物扩散。

审图号:
 

川S(2024)
 

00085号,
 

底图无修改。

(S1-S15):
 

填埋库区周边点位;
 

(D1-D3):
 

对照点位。

图1 土壤采样点分布

1.2 样品采集

填埋场建设范围内的未硬化土壤,
 

在填埋场

运行过程中可能由于固体废物运输遗漏、
 

渗滤液

泄漏、
 

大气沉降等方式被污染。
 

为探究对堆场内外

土壤重金属污染情况,
 

采集了填埋库区周边及外

围建设用地(主要用地类型)的土壤样品,
 

采样深

度为0~0.5
 

m(表层),
 

0.5~2
 

m(中层),
 

2~4
 

m
(深层),

 

其中较浅层(0~2
 

m)主要为人工填土(弱
透水层)、

 

黏质土壤(微透水层),
 

较深层(1~4
 

m)
主要为粉质黏土(微透水层)、

 

砂质土壤(弱透水

层)。
 

在填 埋 库 区 周 边 潜 在 污 染 区 域 布 设 共 计

15个土壤采样点位(S1-S15)。
 

在主导风向上风向

及地下水流向上游的外部区域共布设3个土壤清

洁对照点(D1-D3)。
 

5~20个子样等量混合组成

1个混合样。
 

本研究区域的3D实景地图来源于四川地图开发平台(https:
 

//www.scgis.net.cn),
 

通过基

于CORS网络的RTK技术测量各点位地理坐标高程,
 

坐标采用CGS
 

2000国家大地坐标系,
 

高程采用

1985国家高程系。
 

填埋场海拔总体呈南高北低,
 

高程范围为526~683
 

m。

1.3 测定方法和质控手段

本次土壤采样使用一次性塑料白管采样器,
 

采样器配有助推器,
 

可将土壤推入样品瓶中。
 

用于土壤pH
值、

 

有机质、
 

重金属检测样品,
 

取样量不少于500
 

g,
 

采集样品装入1个自封口塑料袋并封口。
 

参照《土壤环

境监测技术规范》(HJ/T
 

166—2004),
 

土壤样品带回实验室后,
 

暂存于4
 

℃冰箱。
 

检测前需对土壤样品进

行预处理,
 

样品经适当压碎、
 

翻动,
 

风干后,
 

过2
 

mm筛(10目),
 

去除砂砾和植物根系等异物,
 

减少试验误

差;
 

筛下物再次压碎,
 

拣出杂质,
 

混匀后过0.25
 

mm筛(60目)后可用于土壤pH值、
 

有机质分析,
 

用于土

壤金属元素检测的样品需细研磨,
 

过0.15
 

mm筛(100目)后使用。
取适量土壤样品,

 

加入2.5倍体积的水,
 

充分混匀后,
 

采用《土壤
 

pH 值的测定
 

电位法》(HJ
 

962—

2018)测定pH值。
 

土壤样品经油浴加热(170~180
 

℃)重铬酸钾氧化,
 

通过《土壤检测第6部分:
 

土壤有机

质的测定》(NY/T
 

1121.6—2006)测定有机质质量分数。
 

参考《土壤环境质量建设地土壤污染风险管控标准

(试行)》(GB
 

36600—2018)中的重金属项目以及渗滤液和生活垃圾的关注污染物,
 

使用原子吸收分光光度

计(TAS-990F型,
 

北京普析通用仪器有限公司)测定Cr(VI)、
 

Zn、
 

Cr、
 

Ni,
 

使用原子荧光光度计(AFS-10B
型,

 

北京吉天仪器有限公司)测定Hg、
 

As,
 

使用石墨分光光度计(TAS-990G型,
 

北京普析通用仪器有限公

司)测定Pb、
 

Cd、
 

Be(HJ
 

737—2015),
 

使用电感耦合等离子体发射光谱仪(ICP-OES
 

Duo型,
 

美国Ther-
moFisher公司)测定Ba元素的质量分数。

测定样品时采用空白试验、
 

定量校准、
 

平行双样法和加标回收法对测试结果的质量进行控制。
 

取10%
样品进行平行双样分析,

 

测试合格率达到95%;
 

对空白和测试样品分别加入质控标样,
 

加标回收率均在合

格范围内。

1.4 污染评价方法

1.4.1 单因子评价法

单因子指数反映土壤中单元素污染程度和超标倍数,
 

计算公式如下:

Pi
 =

 

Ci/Si (1)
式中:

 

Pi 为土壤中污染物i的单因子污染指数;
 

Ci 为重金属元素质量分数(mg/kg);
 

Si 为重金属元素对应
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的背景值(mg/kg)。

1.4.2 内梅罗综合污染指数

采用内梅罗综合污染指数法对采集的点位土壤进行综合评价,
 

内梅罗综合污染指数的计算公式如下:

NPi=
P2

iave+P2
imax

2
(2)

式中:
 

NPi 为内梅罗综合污染指数;
 

Piave为单元素超标倍数的平均值;
 

Pimax为单元素超标倍数的最大值。

1.4.3 地累积指数评价

地累积指数评价考虑了人类活动、
 

造岩活动对背景值的影响[10-11],
 

得到单元素污染级别,
 

结果能够反

映各元素质量分数高低水平,
 

评价人类活动对重金属污染的影响,
 

计算公式如下:

Igeo=log2
Cn

1.5×Bn
(3)

式中:
 

Igeo 为地累积指数;
 

Cn 为单元素质量分数(mg/kg);
 

Bn 为对应元素的土壤背景值(mg/kg),
 

地累积

指数分级如表1所示[12]。
表1 地累积指数级数表

地累积指数Igeo 级数 污染程度 地累积指数Igeo 级数 污染程度

Igeo<0 0 无污染 3≤Igeo<4 4 偏重污染

0≤Igeo<1 1 轻微污染 4≤Igeo<5 5 重度污染

1≤Igeo<2 2 轻度污染 Igeo≥5 6 极重污染

2≤Igeo<3 3 中度污染

1.5 环境健康风险评价方法

1.5.1 潜在生态风险指数

采用Hakanson于1980年建立的应用于沉积学原理评价重金属污染及生态危害的方法,
 

计算公式如下:

Ei=Ti×
Ci

C0
(4)

RI=∑
n

i=1
Ei (5)

式中:
 

Ei 为重金属元素i的潜在生态风险单项系数;
 

Ti 为重金属元素i的毒性响应系数;
 

Ci 为研究

区域内的某个深度下所有采集点位的重金属i浓度实测均值(mg/kg);
 

C0 为研究区域土壤背景值

(mg/kg);
 

RI为潜在生态风险指数(单项的和)。

Hakanson未对Cr(VI)的毒性响应系数进行分析,
 

参考林丽钦[13]的基于毒理学安全评价方法的推导

结果,
 

设定Cr(VI)、
 

Hg、
 

As、
 

Pb和Cd的毒性响应系数。
 

重金属污染的生态风险分级如表2所示。
表2 潜在生态风险指数分级

Ei 参数范围 单因子污染的生态风险 RI参数范围 潜在生态危害程度

Ei<40 轻度 RI<150 轻度

40≤Ei<80 中等 150≤RI<300 中等

80≤Ei<160 强 300≤RI<600 强

160≤Ei<320 很强 RI≥600 很强

Ei≥320 极强 - -

1.5.2 暴露评估分析

土壤重金属主要通过3种途径对人体产生危害:
 

①
 

经口摄入污染土壤种植的食物;
 

②
 

皮肤直接接触

污染土壤摄入重金属;
 

③
 

通过呼吸的方式直接吸入空气中的土壤飞尘。

3种方式摄入暴露量的计算见公式(6)-(8),
 

CSi 为污染物i的质量分数(mg/kg),
 

各参数缩写及取值
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如表3所示。
经口摄入土壤暴露量:

EDI经口 =
CSi×ED×EF×IR土壤

BW ×AT ×10-6 (6)

  经皮肤摄入土壤暴露量:

EDI经皮肤 =
CSi×ED×EF×SA×AF×ABS

BW ×AT ×10-6 (7)

  经呼吸摄入土壤暴露量:

EDI经呼吸 =
CSi×IR空气 ×EF×ED

PEF×BW ×AT
(8)

  总暴露量:

EDI总 =EDI经口 +EDI经皮肤 +EDI经呼吸 (9)
表3 暴露评估参数值

参数 参数 单位 取值

IR空气 每日呼吸速率 mg/d 15

IR土壤 土壤每日摄入速率 mg/d 100

EF 暴露频率 d/a 350

ED 暴露时长 a 30

SA 皮肤暴露接触面积 cm2 5
 

000

AF 皮肤附着系数 mg/cm2 0.2

ABS 皮肤吸收因子 无纲量 0.001

PEF 颗粒物排放因子 m3/kg 1.36×109

BW 体质量 kg 55.9

AT 暴露期总时长 d 致癌70×365,
 

非致癌30×365

1.5.3 毒性评估与风险表征

毒性评估是计算人群对污染物暴露程度与产生负面效应可能性之间的关系。
 

本文重点研究了Cr(VI)、
 

Hg、
 

As、
 

Pb和Cd的非致癌效应和致癌效应,
 

具体参数如表4所示,
 

其中RfDi 为非致癌效应参数,
 

SF 为

致癌效应参数。
表4 重金属参考计量和致癌斜率因子取值

重金属 Cr(VI) Hg Cd As Pb

RfD经口 3.00×10-3 3.00×10-4 1.00×10-3 3.00×10-4 3.50×10-3

RfD经皮肤 6.00×10-5 2.10×10-5 1.00×10-5 1.23×10-4 5.25×10-4

RfD经 呼吸 2.86×10-5 8.57×10-5 1.00×10-5 3.00×10-4 3.52×10-3

SF经口 5.00×10-1 - - 1.50 8.50×10-3

SF经皮肤 - - - 3.66 -

SF经 呼吸 4.20×10-1 - 6.30 15.10 -

  不同暴露途径都存在致癌和非致癌风险,
 

不同方式摄入土壤非致癌危害商公式如下:

HQi=
EDIi

RfDi
(10)

HI=∑HQi (11)
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  不同暴露途径的致癌风险水平公式如下:

CRi=EDIi×SFi (12)

  综合致癌风险指数公式如下:

CR总 =∑CRi (13)

1.6 数据分析与处理

本试验土壤重金属数据使用
 

Excel
 

2017整理和统计,
 

并采用Origin
 

Lab
 

2024和SPSS
 

20.0软件进行

数据分析与图表绘制,
 

数据组间差异采用样本t检验分析。

2 结果与讨论

2.1 土壤重金属分布与影响因素

2.1.1 土壤pH值、
 

有机质质量分数和金属元素质量分数特征

对填埋库区周边土壤的pH值、
 

有机质和金属元素质量分数进行测定,
 

测定结果如表5所示。
 

结果表明,
 

填埋库区周边点位土壤pH值平均值为8.63,
 

属于碱性土壤;
 

土壤有机质质量分数平均值为11.89
 

g/kg,
 

属于

缺乏水平[14-16];
 

与背景点土壤重金属元素质量分数相比较,
 

研究区土壤中Cr(VI)、
 

Hg、
 

As、
 

Pb和Cr的平均

质量分数是背景值的1.2~1.8倍,
 

部分土壤样品点Hg和As的平均质量分数高达对照点的3.5~3.9倍,
 

表

明Hg、
 

As、
 

Pb、
 

Cr(VI)、
 

Cr在填埋库区周边明显富集。
表5 土壤pH值、

 

有机质质量分数和金属元素质量分数测定结果

指标 采样深度/m 均值 最大值 最小值 标准差 变异系数/%

pH值(无量纲) 0~0.5 8.67 8.88 8.37 0.13 1.53

0.5~2 8.66 8.88 8.42 0.14 1.57

2~4 8.63 8.79 8.38 0.13 1.48

有机质/(g·kg-1) 0~0.5 12.33 20.34 6.38 4.61 37.39

0.5~2 13.85 27.07 6.21 6.56 47.36

2~4 9.50 19.31 1.38 4.80 50.53

Cr(Ⅵ)/(mg·kg-1) 0~0.5 2.11 2.60 1.10 0.53 25.28

0.5~2 2.23 2.70 1.20 0.50 22.36

2~4 1.89 2.80 1.10 0.58 30.90

Hg/(mg·kg-1) 0~0.5 0.35 1.92 0.03 0.46 131.78

0.5~2 0.24 0.47 0.03 0.13 54.01

2~4 0.21 0.69 0.04 0.17 81.22

As/(mg·kg-1) 0~0.5 9.22 17.60 4.72 3.63 39.42

0.5~2 9.45 19.70 4.59 4.32 45.65

2~4 9.17 17.40 4.92 3.97 43.32

Pb/(mg·kg-1) 0~0.5 17.88 30.50 9.60 5.78 32.35

0.5~2 16.58 27.40 11.60 3.68 22.21

2~4 16.64 26.50 12.20 3.64 21.85
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 续表5

指标 采样深度/m 均值 最大值 最小值 标准差 变异系数/%

Cd/(mg·kg-1) 0~0.5 0.24 0.73 0.08 0.20 85.43

0.5~2 0.26 0.56 0.08 0.17 66.20

2~4 0.27 0.57 0.06 0.19 70.54

Be/(mg·kg-1) 0~0.5 4.10 6.38 2.61 1.00 24.26

0.5~2 4.58 6.10 2.68 1.07 23.47

2~4 4.12 5.54 2.56 0.67 16.15

Ba/(mg·kg-1) 0~0.5 329.07 477.00 211.00 69.11 21.00

0.5~2 318.40 488.00 171.00 89.17 28.01

2~4 341.00 514.00 236.00 88.38 25.92

Zn/(mg·kg-1) 0~0.5 79.07 95.00 56.00 10.12 12.80

0.5~2 79.93 91.00 71.00 5.05 6.32

2~4 77.67 90.00 62.00 8.12 10.46

Cr/(mg·kg-1) 0~0.5 74.20 99.00 51.00 14.06 18.95

0.5~2 68.60 83.00 45.00 10.40 15.16

2~4 66.33 92.00 49.00 10.97 16.53

Ni/(mg·kg-1) 0~0.5 47.20 60.00 29.00 8.75 18.54

0.5~2 44.27 62.00 31.00 8.89 20.09

2~4 44.33 61.00 33.00 8.70 19.62

  变异系数反映人类活动对重金属质量分数的影响,
 

变异系数越大,
 

影响越大,
 

填埋库区周围浅层土壤

中的Pb、
 

较深层土壤中的Cr(VI)、
 

以及不同土层中的有机质、
 

Hg、
 

As和Cd的质量分数变异系数大于

30%,
 

为强变异[17],
 

表明在填埋库区周围土壤中上述土壤有机质、
 

重金属元素的空间分布不均匀,
 

浓度变

化受人类活动影响较大。
 

对所有样品测试结果分析对比发现,
 

高龄垃圾堆体周边、
 

深层土壤有机质质量分

数低且普遍小于背景值13.56
 

g/kg,
 

沈亚婷等[18]和高闻哲等[19]研究表明在深层的、
 

存留较久的土壤中有

机质矿化程度高、
 

溶解性有机质易流失导致总有机质质量分数降低且主要为较稳定的颗粒态有机质形式;
 

新鲜垃圾堆体周边土壤有机质质量分数较高且部分点位高于背景值,
 

估计主要由于新鲜垃圾产生的大量渗

滤液在运输过程中滴漏到周围土壤所致[20]。
 

在靠近表层的土壤中 Hg、
 

Pb和Cd的变异系数较大,
 

其中废

弃洗车场和加油站附近点位的Pb质量分数较高,
 

可能是人类活动导致机油泄漏而产生污染。
 

Hg和Cd均

在填埋龄期较高的垃圾堆体周边土壤点位质量分数较高,
 

由此可见垃圾堆体对周边土壤的重金属质量分数

产生明显影响。
 

Cr(VI)和As在较深层的土壤中表现出较高的变异系数,
 

说明重金属元素在不同点位的垂

直迁移可能存在较大差异。

2.1.2 土壤重金属分布规律与影响因素分析

填埋库区地势南高北低,
 

土壤重金属还可能受雨水冲刷的作用,
 

向低地势迁移。
 

为进一步分析垃圾

堆体周边土壤中富集的重金属元素质量分数分布规律并探讨其主要影响因素,
 

在 Origin中运用相关系

数的方法对各点位的地面高程、
 

紧邻垃圾堆体的填埋龄期、
 

土壤pH值、
 

土壤有机质质量分数及土壤深

度与Cr(VI)、
 

Hg、
 

As、
 

Pb、
 

Cd和Cr质量分数进行Pearson相关性分析,
 

如图2所示。

As和Cd均与垃圾堆体填埋龄期和地面高程呈显著正相关关系,
 

说明 As和Cd在填埋库区周边

土壤中的移动能力较差,
 

梁欣冉等[21]和蒋起保等[22]研究报道结合态的 As和Cd质量分数随着土壤

pH值碱化增加,
 

随着填埋时间增加,
 

并逐渐在高龄的垃圾堆体周边积累明显[23-24]。
 

As和Cd在该土
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*表示差异具有统计学意义(p<0.05),
 

圆面积越大表示相关系数越大。

图2 土壤重金属与环境变量的相关性分析

壤环境下可能 主 要 以 残 渣 态 存 在,
 

当前受pH 值影响较小[25],
 

在本研

究中未见 As和 Cd浓度与土壤pH
值的显著相关性。

 

As和 Cd在土壤

中还受土壤有机质质量分数、
 

土壤

特性等更多因素影响[26-27]。
土壤中有机质质量分数容易发生

变化且组分复杂,
 

包括溶解性有机质

和颗粒性有机质,
 

两者对土壤重金属

形态的影响恰好相反,
 

溶解性有机质

可增加重金属的流动性而颗粒性有机

质更有利于重金属在土壤中富集[28],
 

从而使土壤有机质与重金属之间关系

密切而复杂[29]。
 

本研究发现,
 

仅高龄

垃圾堆体周边、
 

深层土壤中的Cd与土壤有机质质量分数呈显著正相关关系(p<0.05),
 

结合前文所述,
 

该

土壤环境中Cd的富集归结于有机质以颗粒态为主。
大多数元素质量分数变化尽管与土壤深度表现出相关性,

 

但不显著。
 

通过统计分析各金属元素在不同

土壤采集点位、
 

不同深度的质量分数,
 

结果如图3所示。
 

如上所述,
 

As和Cd受到土壤中多重因素的影响,
 

多价态的As在土壤中还具有更加复杂的赋存形态[30],
 

使As和Cd在不同采集点位质量分数表现为较分

散,
 

很难表现出明显的空间分布规律。
 

Pb和总Cr随土壤深度增加逐渐降低并且不同采集点位质量分数收

敛,
 

变化规律较明显。

图3 不同土壤深度各重金属元素质量分数分析

Cr(VI)在土壤中的迁移流动能力较强[31],
 

但也容易受土壤氧化还原环境、
 

有机质质量分数及微生物等
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复杂因素的影响,
 

因此在深层土壤中分布仍然不均匀。
 

Cr(VI)容易被还原成Cr(III),
 

转化成结合态的形

式[32],
 

在垂直方向上的迁移能力较弱,
 

且随着土壤质地变化,
 

Cr(VI)质量分数随土壤深度增加先升高后降

低(图3)。
 

垃圾堆体中的Cr(VI)逐渐浸出并在高龄垃圾堆体周边土壤显著富集(图2)[33]。
 

土壤中的Cr更

易以Cr(III)存在,
 

垂直迁移能力弱。
 

总Cr表现为在低地势显著富集而且在新鲜垃圾堆体周边质量分数较

高。
 

新鲜垃圾堆体周边土壤有机质质量分数较高,
 

可为游离态Cr(VI)提供大量的电子供体,
 

增加形成稳定

的结合态Cr(III)。
 

Hg在高龄堆体周边土壤中显著富集(图2),
 

其主要来源包括垃圾中 Hg(II)的溶出和蒸

汽Hg的沉降[34],
 

在弱碱性土壤中,
 

Hg(II)的流动性减弱,
 

可以与无机物或有机物形成沉淀[35],
 

总体表现

出了不均匀的空间分布格局。
 

与Hg不同,
 

Pb在pH值为8左右的弱碱性土壤中,
 

容易与OH-结合生成沉

淀,
 

或通过吸附、
 

螯合等作用形成性质较稳定的结合态不易淋出,
 

且在垂直方向迁移能力较弱[36],
 

因此Pb
在深层土壤中质量分数整体降低并表现出收缩趋势。

2.2 土壤重金属污染程度评估

根据研究选取的填埋库区周边土壤采集点位的各重金属元素质量分数,
 

采用内梅罗综合污染指数法的

评价结果,
 

根据内梅罗综合污染指数法标准[37],
 

15个土壤点位中,
 

NPi 最大值为0.36,
 

最小值为0.14,
 

平均值为0.35,
 

所有的点位NPi 均小于0.7,
 

属于I级安全无污染,
 

表明填埋库区周边土壤富集的重金属

质量分数均未超标,
 

总体环境相对安全。

填埋库区周边土壤采样点中,
 

各重金属元素的地累积指数评价如图4所示。
 

由图可知,
 

填埋库区周

边土壤中,
 

高龄堆体周边点位的Cr(VI)、
 

Hg和As的Igeo 均大于0且小于2,
 

属于轻微或轻度污染;
 

在

S12点位处,
 

Hg的Igeo 大于2,
 

属于中度污染。
 

部分点位的Pb和Cd的Igeo 表现为大于0且小于1,
 

属于

轻微污染。
 

总Cr的Igeo 小于1,
 

表明无污染,
 

与内梅罗综合污染指数法的评价结果一致。
 

由此可见,
 

不

同的评价方法所得结果存在差异。
 

内梅罗综合污染指数法评价的方法较为保守,
 

主要原因是其评价是建

立在环境质量标准的基础之上,
 

未依据研究区域的实际情况进行校准,
 

可能忽略了重金属元素之间的协

同作用等;
 

而地累积指数的评价结果略有夸大,
 

由于过分强调土壤背景值的影响,
 

容易造成上述元素的

评价结果偏大[38-39]。
 

因此,
 

不能绝对排除Cr(VI)、
 

Hg、
 

As、
 

Pb和Cd对周围生态环境的污染风险和环境

健康风险。

图4 填埋库区周边土壤重金属地累积指数
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2.3 土壤重金属环境安全风险评价

2.3.1 潜在生态风险指数

综合上述研究结果可知,
 

填埋库区周边土壤重金属中Cr(VI)、
 

Hg、
 

As、
 

Pb和Cd的污染扩散情况仍

需进一步关注,
 

5种重金属元素在研究区内不同土壤深度的潜在生态风险指数如表6所示。
 

Hg的生态风险

指数最强,
 

达到中等风险水平,
 

其余重金属均为轻度风险。
 

表层土壤中重金属的潜在生态风险指数最高,
 

初步判断Hg和Cr(VI)是主要生态风险贡献因子。
 

随土壤深度增加,
 

Cd的潜在生态风险指数升高,
 

对较深

层土壤具有潜在的污染风险。
 

梁丽琛等[7]和李鹏辉等[40]对其他垃圾填埋场土壤重金属污染调查中也指出

Hg、
 

As和Cd具有较高的潜在生态风险。
 

因此,
 

Hg、
 

Cr(VI)、
 

As和Cd的污染积累和潜在风险是在垃圾填

埋场中普遍的,
 

应引起重视。
表6 研究区不同深度重金属潜在生态风险指数

采样深度 评价指数 Cr(VI) Hg As Pb Cd

表层 Ei 28.10 69.68 18.07 6.82 17.80

RI 140.46

中层 Ei 29.69 47.07 18.54 6.33 19.55

RI 121.17

深层 Ei 25.16 42.28 17.97 6.35 20.45

RI 112.21

2.3.2 环境健康风险评价

本研究就Cr(VI)、
 

Hg、
 

As、
 

Pb和Cd这5种重金属对成人的健康风险进行评估,
 

非致癌日暴露量计

算结果如表7所示。
 

由表可知,
 

所有元素中总暴露量最大的是Pb,
 

表层摄入量为3.10×10-5
 

mg/(kg·d),
 

表层暴露量最小的是Cd,
 

成人总摄入量分别为4.11×10-7
 

mg/(kg·d),
 

但随着土壤深度增加暴露量逐渐

升高。
 

总体上看,
 

3种途径中摄入重金属质量分数由高到低的顺序为:
 

经口摄入、
 

经皮肤摄入、
 

经呼吸摄

入,
 

这与前人研究结果一致[41],
 

因此在填埋场周围的人群应主要注意降低口摄入风险。
表7 土壤重金属非致癌日暴露量 mg·kg-1·d-1 

重金属 分类 经呼吸 经口 经皮肤 总暴露量

Cr(VI) 表层 3.99×10-10 3.61×10-6 3.61×10-8 3.65×10-6

中层 4.21×10-10 3.82×10-6 3.82×10-8 3.86×10-6

深层 3.57×10-10 3.24×10-6 3.23×10-8 3.27×10-6

Hg 表层 6.59×10-11 5.98×10-7 5.98×10-9 6.04×10-7

中层 4.45×10-11 4.04×10-7 4.04×10-9 4.08×10-7

深层 4.00×10-11 3.63×10-7 3.63×10-9 3.66×10-7

As 表层 1.74×10-9 1.58×10-5 1.58×10-7 1.60×10-5

中层 1.79×10-9 1.62×10-5 1.62×10-7 1.64×10-5

深层 1.73×10-9 1.57×10-5 1.57×10-7 1.59×10-5

Pb 表层 3.38×10-9 3.07×10-5 3.07×10-7 3.10×10-5

中层 3.14×10-9 2.84×10-5 2.84×10-7 2.87×10-5

深层 3.15×10-9 2.85×10-5 2.85×10-7 2.88×10-5

Cd 表层 4.49×10-11 4.07×10-7 4.07×10-9 4.11×10-7

中层 4.93×10-11 4.47×10-7 4.47×10-9 4.52×10-7

深层 5.16×10-11 4.67×10-7 4.68×10-9 4.72×10-7
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  Cr(VI)、
 

Hg、
 

As、
 

Pb和Cd对人体健康风险的致癌/非致癌风险评价指数如表8所示。
 

所有元素不

同途径的致癌风险指数均远小于1,
 

表明场区附近不存在致癌风险。
 

经口摄入的致癌风险远高于经呼吸

和经皮肤两种途径,
 

此结果与暴露评估结果一致。
 

所有重金属元素中,
 

成人对 As的致癌风险和非致癌

风险最大。
表8 健康风险表征指数

风险指数 分类 Cr(VI) Hg Cd As Pb

HQ经口 表层 1.20×10-3 1.99×10-3 4.07×10-4 5.27×10-2 8.76×10-3

中层 1.27×10-3 1.35×10-3 4.47×10-4 5.41×10-2 8.12×10-3

深层 1.08×10-3 1.21×10-3 4.68×10-4 5.24×10-2 8.15×10-3

HQ经呼吸 表层 1.39×10-5 7.69×10-7 4.49×10-6 5.81×10-6 9.61×10-7

中层 1.47×10-5 5.19×10-7 4.93×10-6 5.96×10-6 8.91×10-7

深层 1.25×10-5 4.66×10-7 5.15×10-6 5.78×10-6 8.94×10-7

HQ经皮肤 表层 6.02×10-4 2.85×10-4 4.07×10-4 1.29×10-3 5.84×10-4

中层 6.37×10-4 1.92×10-4 4.47×10-4 1.31×10-3 5.42×10-4

深层 5.39×10-6 1.73×10-4 4.68×10-4 1.28×10-3 5.44×10-4

HI 表层 1.82×10-3 2.28×10-3 8.19×10-4 5.40×10-2 9.34×10-3

中层 1.92×10-3 1.54×10-3 9.00×10-4 5.54×10-2 8.67×10-3

深层 1.63×10-3 1.38×10-3 9.41×10-4 5.34×10-2 8.70×10-3

CR经口 表层 1.81×10-6 无致癌风险 - 2.37×10-5 无致癌风险

中层 1.91×10-6 - 2.43×10-5

深层 1.62×10-6 - 2.36×10-5

CR经呼吸 表层 1.67×10-10 2.83×10-10 2.63×10-8

中层 1.77×10-10 3.10×10-10 2.70×10-8

深层 1.50×10-10 3.25×10-10 2.62×10-8

CR经皮肤 表层 - - 5.79×10-7

中层 - - 5.93×10-7

深层 - - 5.76×10-7

CR总 表层 1.81×10-6 2.83×10-10 2.43×10-5

中层 1.91×10-6 3.10×10-10 2.49×10-5

深层 1.62×10-6 3.25×10-10 2.42×10-5

3 结论

1)
 

Hg、
 

As、
 

Pb、
 

Cr(VI)、
 

Cr在填埋库区周边明显富集,
 

受人类活动影响密切。
 

Cr(VI)、
 

As、
 

Cd和

Hg在高龄的垃圾堆体周边积累明显,
 

受土壤复杂因素影响表现出了不均匀的空间分布格局,
 

Cd在高

龄垃圾堆体周边、
 

深层的土壤中富集主要与土壤有机质质量分数有关。
 

Pb在pH 值8左右的弱碱性

土壤中,
 

容易形成性质较稳定的结合态不易淋出,
 

在垂直方向迁移能力较弱,
 

浓度变化表现出收缩趋

势。
 

Cr在土壤中主要以稳定态的Cr(III)存在,
 

在低地势显著富集而且在新鲜垃圾堆体周边质量分数

较高,
 

垂直迁移能力弱。
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2)
 

填埋库区周边土壤富集的重金属质量分数均未超标,
 

总体环境相对安全。
 

地累积指数评价结果显

示填埋库区周边土壤中,
 

高龄堆体周边点位的Cr(VI)、
 

Hg和 As属于轻微或轻度污染;
 

在个别处,
 

Hg
属于中度污染;

 

Pb和Cd属于轻微污染。
 

不同的评价方法所得结果存在差异,
 

主要由各评价方法自身的

局限性所致。

3)
 

潜在生态风险指数和环境健康风险评价结果表明 Hg和Cr(VI)是主要生态风险贡献因子。
 

随土壤

深度增加,
 

Cd的潜在生态风险指数升高。
 

所有元素中,
 

Pb的总暴露量最大,
 

经口摄入量最高,
 

在填埋场周

围的人群应注意降低口摄入风险;
 

As的致癌风险和非致癌风险最大。
 

因此,
 

Hg、
 

Cr(VI)、
 

As和Cd在垃圾

填埋场的污染积累和潜在风险均应引起重视。
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