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苏南典型工农业交错区土壤铅富集特征及源解析 
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摘要：为阐明长江三角洲典型工农业交错区土壤中 Pb 富集特征以及污染源贡献,以常熟地区典型水稻土为研究对象,分析了该地区表层土壤和土壤剖

面中 Pb、Cu、Zn、Cd以及主量元素等的含量及 Pb形态分布.结果显示,研究区表层土壤发生了显著的 Pb富集,土壤 Pb平均含量超出了当地水稻土 Pb

背景值近一倍,地学统计分析反映表层土壤 Pb 处于轻度污染水平.外源铅在土壤中主要以铁锰氧化态和残渣态存在.相对于表层土壤,深层土壤

(20~60cm)具有较高的碳酸盐结合态 Pb 占比和残渣态 Pb 占比,以及较低的腐殖酸结合态 Pb 占比和铁锰氧化态 Pb 占比.主成分分析法(PCA)和正定矩

阵因子分析法(PMF)分析结果均显示表层土壤 Pb主要来自 4种污染源:约 42.8%继承于岩石风化的自然产物、15.5%来自于含 Pb汽油等化石燃料燃烧

排放(通过大气沉降形式输送到土壤等方式)、21.6%来自于电镀等有色金属冶炼的工业活动和 20.1%的可能为地表其它混合源.PCA-PMF 源解析方法

所得结果能较好地解析土壤中重金属来源. 
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Characteristics of lead enrichment in the soil from a typical peri-urban agricultural area of the southern Jiangsu and source 

appointment based on the PCA-PMF method. WANG Cheng1*, ZHAO Yan-ping2, XIE Ming-jie1 (1.Collaborative Innovation 

Center of Atmospheric Environment and Equipment Technology, School of Environmental Science and Engineering, Nanjing 

University of Information Science & Technology, Nanjing 210044, China；2.Guangdong Institute of Analysis (China National 

Analytical Center Guangzhou), Guangzhou 510070, China). China Environmental Science, 2021,41(1)：279~287 

Abstract：On the basis of chemical sequential extraction, statistics, principal component analysis (PCA) and positive matrix 

factorization (PMF), we identified the characteristics of Pb distribution, pollution and sources in cropland soils of Renyang district of 

Changshu city, a typical industry-based peri-urban area in China. Pb presented significantly enrichment in the topsoil, and the mean 

concentration of topsoil Pb exceeded approximately one time of the local background value. The exogenous Pb in the topsoil was 

mainly bound to Fe/Mn oxides and residual fractions. Compared to the topsoil, the deeper soils presented the higher proportions of 

Pb bound to carbonates and residual Pb, but the lower proportions of Pb bound to Fe/Mn oxides and Pb bound to humus acid, 

respectively. PCA and PMF revealed four primary factors with the following contribution rates to Pb in the soil: natural geologic 

process (42.8%), exhaust from vehicle (leaded petrol) and combustion of fossil fuel which were delivered by atmospheric deposition 

(15.5%), industrial emissions involved the nonferrous metals such as electroplating (21.6%), and other mixed sources in the 

terrestrial geochemical process (20.1%). The results of the PCA and PMF methods used for source apportionment of Pb were in good 

agreement.  

Key words：heavy metals；Yangtze River Delta；pollution source；soil profile；sequential extraction 

 

由于工业发展、矿业开发、化石燃料的大量使

用,我国一些地区(如长江三角洲、珠江三角洲等)出

现了土壤重金属 Pb、Cd 和 Hg污染现象
[1-2]

.重金属

污染防控工作的前提是开展土壤中重金属富集特

征和源解析等相关研究.研究发现,土壤重金属含量

有明显的空间变异性,重金属的富集特征、形态分布

以及来源往往呈现出明显的地区差异
[1,3-5]

. 

在土壤重金属源解析中,由于土壤污染源成分

谱的未知性与难确定性,目前主要利用基于数理统

计的受体模型,如主成分分析/绝对主成分数(PCA/ 

APCS)、正定矩阵因子分析法(PMF)进行源解析研

究
[5-8]

,但区域土壤重金属污染来源定量解析的报道

不多.近年来,有学者开始尝试将 PCA/APCS 法用于

土壤重金属源解析中
[7,9-10]

.PCA/APCS 模型用重金

属浓度数据对变量因子分数 APCS 做线性回归得 

收稿日期：2020-06-28 

基金项目：国家自然科学基金资助项目(41701551,41867049) 

* 责任作者, 讲师, wangcheng118@163.com 



280 中  国  环  境  科  学 41卷 

 

到回归系数,再用回归系数将 APCS 转化为每个污

染源对每个样本的浓度贡献
[5,11]

.PMF 模型是美国

环境保护署(USEPA)推荐使用的源解析方法之一,

通过对农田重金属源解析的研究中发现 PMF 与

PCA 法对因子的分析结果基本吻合,均可以较好地

应用于土壤重金属源解析中,但 PMF 法在明确解析

源贡献率方面更具有优势
[12]

. 

长江三角洲地区是我国重要的工农业生产基

地.受日益增强的人为活动的影响,长江三角洲地区

土壤出现了不同程度的重金属富集,尤其以 Pb、Cu、

Cd 等重金属较为突出
[3,10,13]

.常熟市任阳地区位于

长江三角洲地区中央地带,规模化的纺织与机械加

工,加上该地区较强的人类活动,势必会造成这种工

农业交错区的重金属富集.研究表明土壤 Pb 有相当

一部分还来自于大气沉降,在地表的来源多样、较复

杂
[5,10]

.因此,在常熟任阳地区选择 Pb为目标物,可有

效的检验地学统计方法在源解析的利用.前人调查

发现常熟地区重金属呈现明显的富集,且污染源可

能与工业活动有关
[13]

;但是该地区尚未见土壤重金

属来源贡献率的研究报道,且已有研究主要集中在

表层土壤,对土壤剖面中重金属的形态分布研究相

对较少.因此,本文以常熟市任阳地区水稻土为研究

对象,通过分析水稻土表层、土壤剖面中铅以及相关

元素的含量和形态分布特征,运用 PCA-PMF 模型

解析土壤中铅的来源及贡献率,并利用已有的主成

分解析认识来验证 PMF 模型解析土壤元素污染源

的合理性,旨在为土壤重金属污染源解析的地学统

计方法发展提供案例性支持. 

1  材料与方法 

1.1  样品采集 

研究区位于江苏省常熟市任阳地区.研究区土

壤为发育于太湖湖积物和长江冲积物之上受人为

活动影响而成的水稻土.样品采集依据中国地质调

查局地质调查技术标准《多目标区域地球化学调查

规范》
[14]
进行,在研究区(覆盖面积约 40km

2
)借助

GPS 围绕任阳工业集中区(中国无纺城)以随机采样

法采集了26件表层土壤(0~20cm)与6件土壤剖面样

品(编号T1,T2,…T6),采样点位置如图1所示.土壤样

品均采集于农田,避开明显的固体废弃物等污染源

堆积扩散的影响.在每个表层土壤采样点,用铁锹采

集 4 件土壤分样(十字采样法)充分混合成 1 件样品,

置于样品袋中,运回实验室进行预处理.在其中 6 个

表层土壤采样点同时采集了土壤剖面样品,每条剖

面分别采集 0~20cm(表层)、20~40cm(犁底层)和

40~60cm(深层)分层样品,置于样品袋中.土壤样品经

过自然风干,用 2mm 孔径的尼龙筛去除土壤中较大

的碎屑、石块等杂物.过筛后的土壤在玛瑙研钵中研

磨至<0.074mm,储存备化学分析. 

  

km 

 
图 1  采样点位置与研究区域 

Fig.1  Sampling sites and study area 

1.2  分析方法 

土壤 pH 值用 pH计在土液(水)比为 1:2.5的条

件下测试
[15]

.土壤 K、Fe、Mn、Si、Ca、Mg、S和

P 含量利用粉末压片 XRF 法测试.土壤重金属含量

利用HCl-HNO3-HClO4-HF四联酸对土壤粉末样品

消解提取,其中 Zn 和 Cu 含量用 ICP-OES 分析完

成,Pb 和 Cd 用 ICP-MS 分析.总有机碳(OC)利用重

铬酸钾氧化+氧化还原容量法分析
[15]

.土壤总碳采用

高温灼烧-非水滴定法测定
[16]

.土壤总氮分析先采用

硫酸分解-加浓碱蒸馏处理,酸碱滴定容量法测定含

量
[15]

.土壤 Pb形态分部提取采用中国地质调查局标

准方法(基于 Tessier 等
[17]
的方法,增加腐殖酸结合

Pb的提取)
[18]

.化学分析数据质量用中国土壤标准物

质(GBW07402和GBW07406)控制;检测结果符合中

国地质调查局调查标准《生态地球化学评价样品分

析技术要求》的要求
[18]

. 

1.3  统计分析 

文中数据统计分析用软件 SPSS 18 完成.源解

析采用主成分分析法(PCA)和正定矩阵模型(EPA- 

PMF5.0;程序软件由美国国家环保局开发).因子提

取采用主成分分析法,用最大方差旋转获得旋转因
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子;旋转法为 Kaiser 标准化的正交旋转法;旋转在 8

次迭代后收敛.PMF 模型计算的基本公式中,核心计

算是将原始数据矩阵(Xi,j)分解成源贡献率矩阵 g和

源成分谱矩阵 f,以及一个残差矩阵 e,计算如公式(1)

所示
[19]

: 

 , , , ,
1

n
i j i k k j i j

k
g f e

=

=  +∑X  (1) 

式中:Xi,j为第 i个样品中第 j个组分的质量浓度;gi,m

为源 k对第 i个样品的贡献;fk,j为源 k贡献的第 j个

组分浓度;ei,j 为残差矩阵(即模型中未能解释的样品

矩阵 Xi,j的部分).PMF 计算核心是通过多次计算分

解原始矩阵,获取最优矩阵,使得目标函数 Q 达到最

小值,Q计算公式如下: 
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式中:µi,j表示不确定度.在PMF计算过程中不仅需要

原始浓度数据,还需输入不确定度数据.本研究中重

金属浓度均大于相应的方法检出限,不确定度值如

公式(3)所示: 

 2 2
rel( ) (0.5 MDL)= Uµ + ×  (3) 

式中 :Urel 为相对测量误差 ,取 10%;C 为元素浓

度;MDL为方法检出限. 

PMF模型中 gi,k为因子(污染源)贡献矩阵; fk,j为

因子的指纹谱矩阵(又称为源成分谱矩阵)
 [19]

.在污

染源解析中,对源成分谱的各类因子进行识别,可判

别颗粒物污染源类源,因子载荷可以反映源对某组

分的整体贡献;而源贡献矩阵可以反映源对各样品

的贡献情况
[5,12,19]

.由于 PMF 方法解析时没有明确

的因子数,故因子数采用 PCA 提取的因子数来确

定.PMF 模型运算中不确定度等参数依据方法确定

最佳因子数
[20]

,与 PCA 法提取的因子数结果相互验

证.PMF 运行得到的参数中,所有元素模型预测值和

实测值线性拟合相关系数 r
2
均大于 0.90. 

地质累积指数 Igeo依据 Förstner等
[21]
的方法,具

体计算公式如下: 

 geo 2log [ /(1.5 )]I C B=  (4) 

式中:Igeo为地质累积指数,C为元素浓度;B为基线浓

度,1.5为修正系数. 

2  结果与分析 

2.1  表层土壤 Pb含量以及主要土壤参数特征 

表 1 可见土壤总 Pb 含量为 14.55~8.63µg/g(平

均 39.64±8.87µg/g);与马成玲等
[13]
报道的常熟市水

稻土 Pb 含量(17.6~67.7µg/g,平均 41.28µg/g)基本一

致.土壤Pb平均含量超出了苏南地区水稻土Pb背景

值(19.9~24.5µg/g)
[13,22-24]

近一倍,表明外源 Pb 输入

对当地表层土壤 Pb 含量存在影响.另外,Cu、Zn 和

Cd 平均含量均明显高于当地土壤背景值
[13]

.土壤

pH值在 5.77~7.84之间(平均 7.17),说明表层土壤酸

度基本处于中性.土壤主量元素和OC含量皆处于苏

南地区正常农业土壤含量水平
[10,23]

. 

表 1  研究区表层土壤元素含量(n=26) 

Table 1  Concentrations of heavy metals and relevant 

parameters in the topsoil (n=26) 

元素 平均值 最大值 最小值 标准差 

Pb (µg/g) 39.64 68.63 14.55 8.87 

Cu (µg/g) 51.79 87.00 35.50 15.59 

Zn (µg/g) 123.46 167.60 97.00 21.54 

Cd (µg/g) 0.358 1.535 0.184 0.325 

Mg (g/kg) 9.96 13.51 7.00 0.49 

Al (g/kg) 72.42 79.57 67.92 3.25 

Fe (g/kg) 36.21 39.60 31.05 1.63 

K (g/kg) 19.54 23.01 16.44 0.91 

Ca (g/kg) 10.29 15.29 7.29 1.83 

Si (g/kg) 306.59 316.40 297.64 4.90 

P (g/kg) 1.00 1.62 0.69 0.28 

S (g/kg) 0.58 0.84 0.30 0.12 

N (g/kg) 2.38 2.90 1.20 0.45 

C (g/kg) 33.21 42.78 19.84 5.23 

OC (g/kg) 28.17 33.39 12.97 3.66 

pH值 7.17 7.84 5.77 0.49 

 

2.2  土壤 Pb污染评价 

 

图 2  研究区土壤重金属地质累积指数(Igeo)分布(n=26) 

Fig.2  Geological accumulation index of heavy metals in soil 

from study area 



282 中  国  环  境  科  学 41卷 

 

利用 20 世纪 80 年代当地土壤背景值(21.0µg/ 

g)
[22]
作为基线浓度,用地质累积指数来评价土壤中

重金属污染程度,结果如图2所示.研究区土壤中Pb、

Cu、Zn和 Cd的地质累积指数几乎全部位于 0~1之

间,处于轻度污染水平.有一件样品的 Pb地质累积指

数大于 1,达到中等污染水平.对Cu来说,有 20%的样

品的的 Igeo位于 1~2,达到中度污染水平;而对于 Zn

和 Cd,所有样品的 Igeo都小于 1.这说明,研究区土壤

出现了重金属 Cu、Pb、Cd和 Zn污染,以 Cu和 Pb

的污染程度最突出,Pb出现了大面积的轻度污染. 

2.3  表层土壤 Pb的形态分布 
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图 3  研究区表层土壤铅形态分布 

Fig.3  Fractionation of Pb in the topsoil 

研究区表层土壤中各化学形态 Pb 平均百分比

含量由大到小依次为 :铁锰氧化态 (Fe/Mn-ox)占 

37.3%、残渣态(Res)占 36.9%、腐殖酸结合态(HF)

占 11.2%、碳酸盐结合态(Carb)占 4.8%、强有机与

硫化物结合态(OS)占 3.5%、水溶态(WS)占 0.6%、

离子可交换态(Ex)占 0.4% (图 3).随着土壤铅含量的

升高,Fe/Mn-ox-Pb、Res-Pb 占比分别增加.值得注

意的是,相对于 Pb 含量在当地背景值以下的土壤样

品(≤21µg/g),Pb 含量高于本地背景值(>21µg/g)土壤

样品的 Fe/Mn-ox-Pb和 Res-Pb含量明显增加,但其

它形态 Pb未呈现明显变化.这表明导致表层土壤 Pb

富集的外源 Pb 在表层土壤中主要以 Fe/Mn-ox 和

Res存在(即,外源 Pb进入土壤后,被表层土壤中的铁

锰氧化物和黏土所吸附). 

2.4  土壤剖面元素含量 

如图4所示,对具体一种元素或参数来说,6条剖

面中的含量随深度分布变化规律基本一致(N 除外).

对于重金属 Pb、Cu、Zn 和 Cd 在各层位含量均呈

现出表层土壤高于 20~40cm 层位,20~40cm 层位高

于 40~60cm 层位的大致规律.且含量在表层明显高

出 40~60cm层位.Fe、K、Al、Si和Mg在剖面中分

布规律基本一致,即含量随深度无明显变化.而 S、C

和 OC含量在剖面中的分布规律较为类似,6 条剖面

皆呈现出表层 S、C和 OC含量明显高于中层,中层

略高于深层.另外,P、Ca、N和 pH 值的表现明显不

同于其他几组元素.P 在表层略高于犁地层,犁地层

略高于深层.Ca 在表层显著低于犁地层和深层.N 元

素最为特殊,表现在 6 条剖面中的含量变化不尽一

致,不像其它元素有明显的规律性.而 pH 值的剖面

分布明显说明了研究区表层土壤较深层土壤具有

较低的 pH值. 

简单来说,土壤剖面元素含量分布表明,Fe、K、

Al、Si和Mg具有极为相似的来源与地球化学行为

特征;Pb、Cu、Zn 和 Cd 可归为一类(其中 Cd 略不

同于其它 3 种重金属),这些元素在表层土壤有明显

的外源输入,且向深层有了明显迁移;S、C和 OC可

归为一类,也是在表层土壤出现明显的外源输入;P、

Ca 和 N 则反映了这些元素在地表土壤中的地球化

学行为明显较其他元素复杂,相对比较活泼且受控

因素可能较多. 
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图 4  研究区土壤剖面元素含量 

Fig.4  Concentrations of elements and pH in the soil profiles 

2.5  土壤剖面 Pb形态分布特征 

如图 5 所示,尽管 6 条剖面中 Pb的形态分布比

例值在同一土壤层位略有差异,但是 Pb 形态分布随

深度变化规律基本一致. 
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图 5  研究区土壤剖面铅形态分布 

Fig.5  Fractionation of Pb in the soil profiles 

(a),剖面 T1; (b), T2; (c), T3; (d), T4; (e), T5; (f), T6 

与在表层土壤中类似 ,犁底层和深层土壤

中 Pb 形态以 Fe/Mn-ox-Pb 和 Res-Pb 为主 ,其

次为 Carb-Pb 和 HF-Pb.但是 ,相对于表层土壤 ,

犁底层和深层土壤具有更高比例的 Carb-Pb 和

Res-Pb,以及较低比例的 HF-Pb 和 Fe/Mn- 

ox-Pb.这表明 ,(1)外源 Pb 进入土壤表层后主要

以 Fe/Mn-ox 和 Res 为主要存在形式 ,或者说外

源 Pb 进入土壤表层后主要被铁锰氧化物、黏

土矿物、硅酸盐以及腐殖酸吸附固定 ;(2)尽管土

壤处于中性状态下 ,表层 Carb-Pb仍然发生了向

深层的淋溶与再沉淀 ;(3)表层土壤中甚至可能

有小部分 HF-Pb和 Fe/Mn-ox-Pb也发生了淋溶

再沉淀 ,不过在深层再沉淀时主要被碳酸盐和

残渣态固定 . 

2.6  PCA与 PMF分析 

土壤 PCA 分析结果如表 2 所示,根据特征值大

于1.0的原则提取因子
[25]

.PCA分析采用最大方差旋

转法提取了 4 个因子,共解释了 79%的信息量.第一

因子占总方差的 24%,是最主要的因子,组成元素主

要有 K、Fe、Al、Mg和 Si.第二因子的方差贡献率

为 22%,其中 C、OC、S、N和 Pb 占有较大载荷因

子.第三因子主要包括 Ca、P 和 Cu,方差贡献率为

20%;该因子中 Ca 和 P 的载荷很高,分别达到 0.899

和 0.824.第四因子解释了总方差的 14%,Cd和 Zn、

Cu占较大载荷因子. 

表 2  载荷因子(PCA提取)和土壤中各源成分谱及其贡献率

(PMF模型) 

Table 2  Varimax rotated principal component analysis and 

source contribution rate of soils in the study area by PMF 

PCA提取的旋转后因子 
a
 PMF解析的源贡献率 

b
 

成分 因子 元素

1 2 3 4 1 2 3 4 

S -0.377 0.828 0.237 0.07 20.8 32.2 25.8 21.2

Mg 0.747 -0.233 0.518 -0.104 35.4 15.7 21.6 27.3

Si -0.620 -0.416 0.288 -0.445 35.9 18.2 18.5 27.4

Al 0.687 -0.178 -0.607 -0.196 41.2 15.4 17.4 26.0

Fe 0.905 -0.084 0.021 -0.086 40.0 16.0 19.0 25.1

K 0.925 -0.208 0.02 -0.179 40.6 14.4 17.9 27.1

Ca 0.232 0.221 0.899 -0.023 18.0 18.9 30.7 32.4

P -0.092 0.336 0.824 0.203 0.0 23.5 33.5 43.0

Cu -0.083 0.221 0.673 0.498 5.1 25.1 36.3 33.5

Zn -0.113 0.111 0.344 0.750 24.5 19.9 29.7 26.0

Cd -0.123 -0.047 0.036 0.824 0.0 0.0 96.8 3.2 

OC -0.247 0.861 0.049 -0.052 27.4 28.9 22.8 20.9

C -0.215 0.873 0.283 0.092 24.2 30.6 25.5 19.8

N 0.140 0.427 0.153 0.216 27.1 0.0 20.4 52.5

Pb 0.357 0.582 0.173 -0.392 42.8 15.5 21.6 20.2

注:a.提取方法为主成分;旋转法为Kaiser标准化的正交旋转法;旋转在

8次迭代后收敛;b,为标准化的PMF解析的源成分谱,视作为区域中

某组分的源贡献[5,12,19]
(与Duan等[14]利用因子贡献矩阵结合源成

分谱矩阵先分别计算各样品中的因子贡献再加权平均作为源贡献

的结果基本一致). 

采用正定矩阵因子分析模型(PMF)对土壤数据

进行分析,提取 4 个主因子,得到研究区域土壤各主

要成分因子得分如表 2 所示.Al、K、Fe、Si、Mg

在第一因子占比最高,其中因子 1对 Al和 K的贡献

率超过 40%,再结合元素地球化学行为和性质,第一

因子可认为是地质成土过程的自然来源
[26]

.S、C 和
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OC在第二因子具有最高的浓度值,为第二因子的特

征元素,说明第二因子代表着化石燃料燃烧排放有

关的大气沉降
[26-27]

.第三因子主要包括 Cd、Cu 和

Zn,其中第三因子对 Cd 的贡献率超过 90%.Cd、Cu

和 Zn 通常被认为是与有色金属加工活动有关的指

示元素,尤其是电镀工业
[3]
.因子 4上 N、P和 Ca具

有较高浓度,反映的是成土后地表化学过程.PMF 模

型得到的元素模型预测值和实测值线性拟合相关

系数 r
2
均大于 0.90,呈现很好的相关性. 

PMF分析结果显示,Pb载荷主要在因子 1上,其

次为因子 3、4和 2.PMF中的因子贡献分析结果可

以直接反映各因子对某一变量的贡献
[5,12]

.分析结果

表明,因子 1、2、3和 4对土壤 Pb含量的贡献分别

为 42.8%、15.5%、21.6%和 20.1%.暗示了研究区表

层土壤中的铅有约 42.8%是继承于岩石风化的自然

产物、15.5%来自于含铅汽油等化石燃料燃烧排放

(通过大气沉降形式输送到土壤)、21.6%来自于电镀

等有色金属冶炼的工业活动和 20.1%可能来自于与

地表地球化学过程有关的其它混合源. 

3  讨论 

以上结果表明研究区表层土壤出现了明显的

Pb、Cu、Zn、Cd外源输入,造成了这些元素含量分

别超出背景值,达到轻度污染到中度污染水平(地质

累计指数评价).研究区位于中国著名的非纺织机械

生产基地——任阳工业区附近.任阳地区的机械加

工属于典型的涉重金属行业,同时机械加工与纺布

制造还涉及到有色金属,比如电镀工艺常涉及 Zn和

Cd,纺布印染工艺通常会用到含铜等染料.过去大规

模的无纺机械和无纺布的生产难免会向环境排放

含重金属的废弃物,成为土壤重金属污染的主要潜

在源之一.据前人研究,土壤 Pb常见污染源主要有工

业排放(通过大气沉降或河流流水进入土壤)、含 Pb

汽油等化石燃料燃烧、矿石开采以及冶炼等人为活

动
[5,7,13]

.鉴别土壤中重金属来源一直是科研工作者

致力的方向,多年来开发了一些源解析方法.在众多

土壤重金属源解析方法中,作为基于数理统计建立

的 PCA和 PMF方法,被认为尤其适用于环境中污染

物主要来源缺乏了解的情况,这两种方法可以有效

判定研究地区可能的污染源类别
[28]

.PMF 模型是美

国环境保护署(USEPA)推荐使用的源解析方法之一,

主要利用相关矩阵和协方差矩阵对高维变量进行

简化,实现数据降维,同时提取主因子; PCA 是同时

分析所有元素, 最终将多个分析项目构成的整个数

据矩阵在多维空间的变异归纳为几种少数互不相

关的潜在因素的影响, 同时也将原有的分析项目分

别与几个潜在的影响因子建立相关关系.两种方法

皆是基于变量相关关系而实现数据降维,但是主要

差异在于 PCA 在提取主因子上操作较为便利,而

PMF 方法更突出源贡献量化功能.故本文利用 PCA

分析来初步确定最佳因子数,进而用 PMF 方法来量

化物质源贡献. 

本文中 PCA分析结果与 PMF的因子分析结果

基本一致.两种分析方法中的第一因子组成元素主

要有 K、Fe、Al、Mg和 Si.这些元素在土壤中主要

是在成土过程中继承岩石风化的产物,通常被认为

是“成土过程自然因子”
[26]

.PCA 分析结果第二因

子得分较高的元素有 C、OC、S、N、和 Pb占有较

大载荷因子, 而 PMF 结果显示其第二因子主要包

括 S、C 和 OC,N 在第二因子载荷很低.S 是燃煤排

放的标识元素,S与OC分到同一组,结合区域实际情

况,说明第二因子反映的是含 Pb 汽油化石燃料燃烧

排放有关的活动
 [26-27]

.而至于氮元素,本身在地表中

就是一种地球化学行为极为活泼多变、且来源具有

很大的不确定性、通常不作为源解析或元素地球化

学行为的标识元素.PCA 结果的第三因子主要包括

Ca、P和 Cu,对应着 PMF结果的因子 4(N、P和 Ca

具有较高浓度).而 PCA的第四因子中 Cd、Zn和 Cu

占较大载荷因子,恰又对应着 PMF 结果的第三因

子.PMF结果的第三因子中 Cd、Zn和 Cu不仅具有

类似的地球化学性质,常常在地壳地表系统中共生

或伴生,而且是研究区的机械加工行业主要涉及的

有色金属元素(如电镀工艺);其中Cd在 PCA和 PMF

结果中均呈现很高的载荷因子得分.前人在长三角

地区土壤研究表明,电镀等工艺活动是长三角地区

表层土壤中Cd、Zn以及Cu富集的主要原因之一
[29]

.

因此,根据以往的主成分因子指示意义
[3,30]

,本文将

该因子解释为电镀等有色金属冶炼的工业活动因

子.PMF因子 4上 N、P和 Ca具有较高浓度,该因子

中 Ca和 P在 PCA分析中载荷很高,分别达到 0.892

和 0.830;这些元素是与土壤表生化学过程最为活跃

的元素,其在地表的富集明显受地球化学过程的影
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响,且来源具有很大的不确定性.因此,该因子可以解

释为与成土后地表地球化学相关过程有关. 

陈锦芳等
[12]
在分析九龙江中下游沿岸农田土

壤中重金属来源时,也发现 PCA 分析得到的结果与

PMF 的分析结果基本吻合,认为主成分分析及 PMF 

模型法均可以较好地应用于土壤重金属源解析中,

但 PMF 法在明确解析源贡献率方面更具有优势.本

文 PMF 源解析结果揭示了表层土壤中 42.8%的铅

为自然源,按研究区表层土壤平均值进行估算的话,

大概是表层土壤中约 17.0g为自然源,该值与当地土

壤铅背景值十分接近.如再考虑到 PMF的第 4因子

“地表地球化学物质迁移有关过程(其它混合源)”

中也有部分铅可能来自地质成土自然源(<8.0g),那

么本文 PMF 对自然源贡献的估算结果接近于当地

背景值所反映的自然贡献水平.这表明 PMF 源贡献

结果是较为符合实际,是较合理的. 

外源性 Pb 主要是以大气沉降或者地表径流的

形式进入农田水稻土表层中.这些 Pb 富集颗粒物进

入土壤后,很快会被表层土壤中的黏土矿物、有机

质、铁锰氧化物、碳酸盐矿物等吸附固定
[26]

.研究区

土壤剖面 Pb的形态分布特征表明外源性 Pb进入土

壤中主要被铝硅酸盐和铁锰氧化物吸附,另外,表层

土壤和犁底层中有一定的腐殖酸,它们在固定 Pb 上

也有一定作用(图 5).然而,即使 Pb 是一种相对不活

泼元素,但是在水稻土这种特殊的环境下,Pb 还是发

生了可检测的迁移转化.从剖面上 Pb 总量分布来

看,40~60cm层位总 Pb含量在 30~40µg/g之间,表明

该层位中有一部分 Pb 为来自于浅层铅的迁入.6 条

土壤剖面铅含量分布皆是土壤 Pb 从浅层向深层迁

移的映射结果.Pb 从浅层向深层的迁移主要以溶解

再沉淀过程实现,而非细颗粒物整体迁移的形式,表

层的 Carb-Pb、HF-Pb以及 Fe/Mn-ox-Pb在淹水条

件下溶解,释放 Pb进入土壤水.这种溶解作用会被研

究区遭受的酸化加强
[31-32]

;尽管本文土壤样品的 pH

值多处于中性环境,但这并不意味着研究区土壤没

有承载加强的酸性物质输入.这是因为土壤的 pH值

只有在碳酸盐消耗殆尽时才会呈现断崖式下降,而

单凭土壤 pH 值来判定土壤是否承受了额外的酸性

物质或者酸化并不合理
[33]

.水稻土的淹水退水循环

将表层土壤中释放出的 Pb 离子带入深层,而深层土

壤较表层土壤具有明显少的腐殖酸和更强的还原

性.这里不利于高价态的铁锰氧化物形成,因此,到达

深层的 Pb 离子主要以碳酸盐和铝硅酸盐的形式沉

淀固定在土壤中,这就解释了本文图 5 中深层土壤

Carb-Pb和 Res-Pb的比例较浅层高的现象. 
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