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多环芳烃区域环境行为时空变异研究的难点与问题*
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摘要  通过对多环芳烃在区域多介质环境中时空变异的研究，展示多环芳烃区域环境行为时空变异研究的现状与趋势，揭示其时空变异的复杂性及研究所面临的难点与问题，探讨目前研究方法存在的局限性。在此基础上，提出系统的研究思路和研究重点。
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Abstract: By studying on spatial and temporal variation of the region environmental behavior of PAHs, this paper brings forth the study status and trend, opens out the complexity of its spatial and temporal and the study difficulties and problems, and discusses the localization of the study methode at the present time. On the basis the study thought and keystone are put forward systemically.
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多环芳烃(Polycyclic Aromatic Hydrocarbons，PAHs)是常见的新一簇持久性有机污染物。环境中的多环芳烃来自各种途径，化石燃料的不完全燃烧是最重要的来源之一[1]。它们在环境中普遍存在，数量大、种类多、分布广，容易积累，能强烈地被沉积物吸附，难被生物降解，而且已被证明是致癌剂和致诱变剂，对人体健康危害很大[2]。在土壤、空气、水、生物体等介质中都能检出多环芳烃，并通过多种暴露途径导致健康危害，其区域环境行为的研究是当前环境科学领域研究的热点之一，其时空变异则是研究的难点和重要方向。(
1  PAHs环境行为时空变异研究中存在的问题

由于在区域多介质环境中各自然要素的空间分布不均匀性与时间演进上的周期性、波动性，加之人类活动方式与影响程度的时空变化，导致环境要素时空变异，并在不同的时空尺度上表现出不同特征。在污染物环境行为特征的分析方面，由于污染物排放的不稳定性和环境系统的空间变异性，使污染物在环境系统中的变化趋于复杂，表现出时空变异性[3]。目前，对多环芳烃等持久性污染物在区域多介质环境中行为研究以逸度方法[4]为主，通过应用逸度模型描述其在区域多介质环境（大气、土壤、水体、生物等）中的行为，但其前提假设是各介质的空间特性均匀，无法体现区域环境介质与污染物行为的时空变异特征，模型的准确性和可靠性将会降低，最终对模拟结果产生极大的不确定性，难以反映真实环境中污染物的暴露水平。

2  研究现状与趋势

2.1  基本理论与方法

目前，时空变异的分析方法以数理统计与计算机模拟为主。“时间变异分析方法”以时间序列分析[5]为主，它通过分析变量随时间变化的历史过程，揭示其发展变化规律，并对其未来状态进行预测。最常用的预测方法包括平滑法、趋势线法、季节性预测法、自回归法等。“空间变异分析方法”以数据分布特征统计与数学模拟分析[5]为主，它通过分析变量在空间上的分布特征，揭示环境要素的空间相关性及空间分布的数量规律。常用的统计指标有变异系数（表示对象数据分布的相对变化程度）、标准偏度系数和标准峰度系数（描述对象数据的分析特征），常用的统计分析方法称为地统计分析方法，它以地统计学的区域化变量理论为基础，以变异函数为主要工具，研究那些在空间分布上既有随机性又有结构性，或空间相关性和依赖性，或空间格局与变异的自然现象[6-11]。

从一定意义上讲，地理过程的时间尺度与空间尺度有一定联系，孤立的数据时间尺度研究意义不大，只有结合空间尺度研究，才能表达地理特征和过程的内在规律[12]。时空变异分析正是将环境过程的历史发展规律与环境研究对象的空间分布特征有机地结合，更加全面、准确地定量化模拟研究对象的环境过程和空间分布的变化规律，以期为环境管理、综合决策与风险评价提供最基本的科学数据，并有效解决环境分析与模拟的不确定性，提高其有效性与准确性。

2.2  应用研究

时空变异分析方法在各科学研究领域中均有广泛地应用，并针对不同领域研究对象的特殊性应用不同的指标及相应的模拟分析方法。但其宗旨均为探讨研究对象变化过程与空间分布（结构）之间的本质联系。在环境科学领域中，主要是环境要素与污染物时空变异及其相关性的分析与模拟。罗格平等[13]利用GIS、RS和景观生态学的理论与方法，研究了冲洪积扇－冲积平原型绿洲时空变异。刘英华[14]将成都平原土壤分析数据在地理信息系统与地统计学相结合的ArcGIS8.1软件平台上，对成都平原土壤容重、有机质、土壤养分、地下水硝酸盐、土壤微生物以及重全属元素含量的区域时空变异特征进行了分析。Heuvelink等[15]在土壤时空变异模型中综述了土壤性质时空变异分析与模拟模型，指出土壤时空变异的复杂性与模拟的不确定性，介绍了应用分类法与地统计学方法模拟土壤的空间变异，应用时间序列方法与物理方法模拟土壤的时间变异，同时还介绍了应用Kalman滤波法同时预测土壤的时空变异。郑袁明等[16]以一个完整的省级行政单元(北京市)为例,进行系统的、大尺度的土壤Cr、Ni含量的空间分布与污染评价研究,通过地统计学方法分析揭示了北京市土壤中Cr、Ni的空间结构与分布特征。孟健等[17]引用非参数地质统计学的指示克立格法,定义了大气环境研究领域的指示函数,据此分析了某市SO2的空间变异特征。Gomisˇcˇek等[18]在奥地利3个城市和1个乡村对大气中的颗粒物进行了为期1年多的监测，应用经典统计学的方法与指标，结合图表分析了PM1、PM2.5、PM10和TSP的时空变异现象。

目前，对多环芳烃区域环境行为时空变异的研究还很有限，一方面通过监测不同位置的PAHs含量了解其空间分布，另一方面通过长期跟踪研究或环境历史资料，得到其随时间的变化规律。在此基础上，通过数值模拟方法得到关于时空变化规律的数学模型，并对模型进行验证和改进[19]。King等[20]通过大量分析水与沉积物样品，揭示了多环芳烃环境浓度在英国布赖顿码头的时空变异特征。Gesine[21]从1992至1998年，在波罗的海采集了313个海水样品，监测了15种多环芳烃的时空分布，分析了其时空变异规律，指出了多环芳烃的主要来源及其季节性变化。Raat 等[22]应用多元分析的方法分析了14种多环芳烃在大气中的时空分布及其影响因素，指出多环芳烃在大气中的时空分布主要取决于污染源的变化，并且与大气颗粒物中多环芳烃挥发与转化有关。曹红英等[23]在研究天津地区菲的空间分异多介质模型中，探讨了废气排放、土壤有机质含量和土壤中菲降解速率常数的空间变异，并建立了具有空间变异特征的多介质模型。总之，由于缺乏足够的污染源排放、环境浓度等监测资料，多环芳烃在多介质环境过程中的可逆性以及环境介质及其属性的多样性，对多环芳烃区域环境行为时空变异的研究造成许多困难。但是，多环芳烃区域环境行为的时空变异研究成为环境行为研究的主要趋势，如何利用GIS系统和数学模型科学准确地研究多环芳烃的行为特征，成为各国专家和学者普遍关心的问题。

3  PAHs区域环境行为时空变异研究的难点

由于环境的多样性，PAHs环境行为时空变异研究面临区域环境多样性难题，其变异特征受到区域环境中多种因素影响，发生排放、迁移、转化过程，所以不仅需要研究其环境行为与环境要素变量之间存在的时间与空间关系，还应以环境污染物作为研究对象研究其时空变异特征与环境要素属性及其它相关要素各种属性变量之间存在的时空关系。

PAHs区域环境行为时空变异研究的主要难点表现为：一是PAHs是新一簇持久性有机污染物，当前对其含量在区域环境中的空间分布还处在监测阶段，通过掌握大量监测数据来描述其空间分布特征；二是由于缺乏长期的历史监测资料，对其在区域环境中的积累、迁移与转化的动态研究带来巨大困难；三是PAHs区域环境行为或区域环境过程的研究主要应用逸度模型方法，由于PAHs在不同介质中的行为特征或变化过程受多方面因素的影响，而这种影响的微观机理还有待深入研究，变化过程的定量化问题更是复杂，由此而产生了模型的不确定性；四是影响PAHs区域环境行为时空变异的环境因素很多，需要一一梳理，并结合PAHs环境过程的分析确定其主要影响因素；五是PAHs与各种介质理化参数空间尺度的相关性，只有正确辨识PAHs与各种介质理化参数空间尺度的相关性才能准确地把握主要影响因子的时空变异对PAHs区域环境行为特征的影响；六是目前尚没有成熟的PAHs区域环境行为时空变异的模拟方法，它需要将地统计学方法、逸度方法与动态模拟方法有机地结合，立体地、动态地分析、描述其区域环境行为特征，这是方法论上的巨大挑战。

目前，PAHs区域环境行为时空变异研究仍然没有系统的、成熟的理论方法。主要做法是：一方面通过监测不同位置的PAHs含量了解其空间分布，另一方面通过长期跟踪研究或环境历史资料，得到其随时间的变化规律。在此基础上，通过数值模拟方法得到关于时空变化规律的数学模型，并对模型进行验证和改进[19]。通过对比研究表明，应用地学统计方法等描述空间变异特征具有一定的优势[24]。曹红英等[23]在研究天津地区菲的空间分异多介质模型中，探讨了废气排放、土壤有机质含量和土壤中菲降解速率常数的空间变异，并建立了具有空间变异特征的多介质模型。该研究对菲在大气和土壤中的空间分异进行了初步探讨，只考虑了大气污染源、土壤污灌区、土壤有机质含量3个影响因素的空间变异对菲的区域环境过程影响，使用了地学统计方法——克立格插值方法得到了其空间分布图，该研究在方法论上进行了成功的尝试，提供了新的思路。

4  PAHs区域环境行为时空变异研究思路与重点

在PAHs区域环境行为时空变异研究中，重点是辨析PAHs区域环境行为时空变异的主要影响因素，识别PAHs与其主要影响因子理化参数空间尺度的相关性，建立PAHs区域环境行为时空变异的模拟方法。

4.1  PAHs区域环境行为时空变异的主要影响因素

通过分析PAHs的理化性质与区域环境过程，可以确定其区域环境行为时空变异的主要影响因素，假设区域环境过程中不考虑生物过程，只考虑PAHs在大气、水体、土壤、沉积物4类介质及其界面间的环境过程，其主要影响因素见表1，而这些影响因素需要深入分析后进一步筛选确定。

表1　PAHs区域环境行为时空变异的主要影响因素

	理化性质
	区域环境过程
	介质类型
	主要影响因素

	
	排放源
	气、水
	排放速率

	长期残留性
长距离迁移性
	迁移与转化
	气
	风速

	
	
	水
	流速

	
	界面交换
	气－水
	风速、干湿尘降速率

	
	
	气－土
	干湿尘降速率

	
	
	土－水
	水土流失速率

	
	
	水－沉
	流速

	亲脂性
	固相吸附与转化
	固相颗粒
	有机碳含量

	半挥发性
	界面交换
	各相界面
	温度

	难降解性
	降解与转化
	气、水、土、沉
	温度


4.2  PAHs与其主要影响因子理化参数空间尺度的相关性

为了确定和刻画不同尺度的空间相关性，Matheron[25]提出了因子克立格方法，Goovaert[26]把它应用于土壤科学中，探索土壤性质在不同尺度上的空间相关性，充分利用了地统计学在空间分析上优势。刘瑞民等[27]利用因子克立格方法研究天津土壤PAHs和土壤理化参数空间多尺度相关性，认为多元地统计学中的因子克立格方法为考察土壤PAHs含量和土壤性质之间的线性相关性，从而发现其空间分布特征和影响因素，提供了一种比较有效的手段。研究结果发现，在小尺度空间上（10 km），天津地区表层土壤PAHs含量和土壤性质之间几乎不存在显著相关性，而在大尺度空间上（55 km），土壤PAHs含量和土壤pH以及TOC含量之间却具有非常高的相关性。由此推演，可利用多元地统计学中的因子克立格方法研究大气、水体等介质中PAHs含量与介质性质之间的空间相关性，从而确定合理的空间变异分析尺度。

4.3  PAHs区域环境行为时空变异的模拟方法

利用数理统计和现代信息技术，将地统计学方法、逸度方法与动态模拟方法有机地结合，将逸度容量、迁移转化速率作为上述方法的结合点，立体地、动态地分析、描述其区域环境行为特征。基本思路是将获得的基础数据在已确定的时空变异尺度上分层网格化，形成n个模拟单元，按模拟单元计算污染物的排放量，并利用逸度方法计算逸度容量、逸度值、迁移通量及污染物含量，进而应用时间序列动态模拟各模拟单元的污染物环境行为，在此基础上利用数理统计和现代信息技术分析PAHs区域环境行为的时空变异。具体方法与模拟程序还有待进一步研究与实践。

5  结  论

通过对PAHs在区域多介质环境中时空变异的研究，认为目前对PAHs区域环境行为时空变异研究还很有限，成为环境行为研究的难点和主要趋势。加强PAHs区域环境行为的时空变异研究可以提高环境过程模拟的准确性，弥补现有逸度模型的不确定性缺陷。利用数理统计和现代信息技术，集成地统计学方法、逸度方法与动态模拟方法是PAHs在区域多介质环境中时空变异研究的重要方向。
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