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摘　 要　 以典型二噁英(PCDDs)和多氯联苯(PCBs)为研究对象,利用 TaPL3 模型模拟计算了稳态假设下北

京地区 4 种 PCDDs 和 7 种 PCBs 通过大气和水体的长距离迁移潜力(LRTP)和总持久性(Pov),比较了不同氯

取代数的特征迁移距离(CTD)和 Pov 的大小,分析讨论了二者之间的关系,并以 PCB180 为例对关键参数进行

了灵敏度分析. 结果表明,4 种 PCDDs 和 7 种 PCBs 在北京地区通过大气的 CTDair范围分别为 714—874 km 和

1771—8517 km,Povair范围分别为 1422—5169 d 和 1210—35687 d;通过水体的 CTDwater 范围分别为 1232—
1385km 和 643—4222 km,Povwater范围分别为 4900—5618 d 和 1831—35922 d. 对于 PCDDs,CTD 和 Pov 基本上

随着氯取代数目的增加而增大;对于 PCBs,Pov 的变化规律与 PCDDs 类似,而通过大气和通过水体的 CTD 的

变化规律不同. CTD 和 Pov 没有表现出直接的关系. 与国内外同类研究相比,北京地区的结果和国外接近,但
高于兰州地区通过大气的 CTDair,低于通过水体的 CTDwater .
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多氯代二苯并-对-二噁英( Polychlorinated dibenzo-p-dioxins, PCDDs)和多氯联苯( Polychlorinated
biphenyls, PCBs)都是典型的持久性有机污染物(Persistent organic pollutants, POPs),能够在环境中远距

离传输和扩散[1-3],以大气和水体为载体,通过“蚱蜢跳效应”参与全球循环,并在生物体内富集且具持

久性,对自然环境、生态系统和人体健康造成极大危害[4-6] . 在 2001 年签署的斯德哥尔摩公约中,二噁英

类和多氯联苯被列为首批受控对象之一.
我国对二噁英类 POPs 的研究才起步较晚,近年来国内学者对二噁英的研究很大一部分集中在对污

染源或环境介质中浓度的测定,如生活垃圾焚烧设施排放烟气中二噁英浓度的测定[7],典型区域或城市

空气中二噁英浓度水平等[8-10] . 对多氯联苯的研究相对更为成熟,1965 年至 1974 年间(1974 年后多氯

联苯被禁止生产),我国有近 10000 t 的 PCBs 被用于生产和使用,应用的领域主要为电力电容器和涂料

添加剂[11] . 国内学者对环境介质中多氯联苯的浓度水平也做了大量的监测用以评估特定污染源通过区

域大气沉降所造成的局地污染状况[12-13] . 但是,随着国内外研究人员在偏远的喜马拉雅无人区及北极

地区发现了二噁英类和多氯联苯的存在[14-18],有关 PCDDs 和 PCBs 的长距离迁移潜力( Long-range
transport potential, LRTP)和总持久性(Overall persistence, Pov)的研究日益受到重视. 这也是包括危险

性评价、污染防治和健康影响等研究中的重要组成部分. 我国目前在该领域的研究十分有限,国内学者

对南京、兰州等城市做过典型 POPs(如 DDT、γ-HCH、PAHs、PCBs)的长距离传输潜力和总持久性的模拟

研究[19-22],由于自然地理条件存在差异,研究结果不尽相同. 但在北京地区 LRTP 和 Pov 的相关研究尚

未见公开报道.
由于二噁英类异构体的毒性与氯原子取代数量及位置有很大的关联,其中 17 种 2,3,7,8-位取代的

二噁英类被认为对人类和生态环境的危害最为严重,引起广泛关注. 联合国全球环境监测规划 /食品污

染监测与评估项目中规定了 PCB28、PCB52、PCB101、PCB138、PCB153、PCB180 作为 PCBs 污染状况的指
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示性单体. PCB77 是类二噁英类非邻位取代共平面结构多氯联苯中毒性最大的同系物. 因此,本研究拟

以典型二噁英类:2,3,7,8-TeCDD、1,2,3,4,7-PeCDD(由于缺乏热动力学参数,替代 2,3,7,8-位取代的

五氯代二噁英)、1,2,3,4,7,8-HxCDD、1,2,3,4,6,7,8-HpCDD 和 PCBs 污染状况的指示性单体(PCB28、
PCB52、PCB101、PCB138、PCB153、PCB180)以及类二噁英结构非邻位取代共平面 PCBs 中毒性最高的

PCB77 为对象,运用 TaPL3 模型,定量表征上述几种典型持久性有机污染物在北京地区的长距离传输潜

力,模拟结果对了解其在北京地区的区域环境过程及生态环境污染风险都具有一定的理论与实际指导

意义,以期为以北京为代表的我国东部大陆性季风气候类型的地区、城市中 PCDDs 和 PCBs 环境行为及

对偏远地区造成相应污染的可能性提供科学依据.

1　 实验部分

1. 1　 研究区域概况

北京位于华北平原西北边缘,地势西北高,东南低. 地理坐标为北纬 39°54′20″,东经 116°25′29″,属典

型暖温带半湿润大陆性季风气候,全年平均气温 10—12 ℃,多年平均降水量约 600 mm. 降水季节分配不

均,全年降水的 80%集中在 6—8 月. 全市面积 16410 km2,其中平原面积占 38. 6%,山区面积占 61. 4% .
1. 2　 模型简介

LRTP 通常用特征迁移距离(Characteristic travel distance, CTD)来表征[23] . 含有污染物的空气单元

在土壤、植被等固定相表面流动时,空气浓度和固定相表面浓度随着离开排放源的距离和时间的增加而

降低,同时空气相和固定相之间进行污染物交换. CTD 定义为由于空气降解和向固定相迁移导致污染物

浓度降低至其初始浓度的 1 / e 时该物质迁移的距离,可通过下式计算得到:

CTDA = UAMA / (NRA + NAS) (1)

式中,UA为空气流速,m·s - 1;MA为空气中污染物的总量,kg;NRA为污染物在空气中的反应速率,kg·s - 1;
NAS为净沉降速率,kg·s - 1 . 推而广之,水体特征迁移距离 CTDW可用类似方程计算得到:

CTDW = UWMW / (NRW + NWS + NWA) (2)

式中,UW为水体流速,m·s - 1;MW 为水体中污染物的总量,kg;NRW 为污染物在水体中的反应速率,
kg·s - 1;NWS为水体向沉积物的净迁移速率,kg·s - 1;NWA为水体向空气的净迁移速率,kg·s - 1 . 当环境系

统达到稳定状态时,单位时间内污染物的输入等于输出. Pov 可作为系统中污染物全部消解所需时间,
由污染物总量 MT比单位时间总去除量 NRT或总反应速率 NR计算得到,即:

Pov = MT / NRT = MT / NR (3)

TaPL3 模型是基于稳态假设下多介质逸度模型(Level Ⅲ)建立的,以大气和水体为流动载体,对污

染物在环境中的 Pov 及 LRTP 进行估算[23] . 模型忽略大气和水体的水平输入和输出,环境中污染物主要

通过在各环境相中的降解去除,并且降解量与和环境相中的残留量总和与排放量保持平衡. 同 Level Ⅲ
逸度模型类似,模型将研究区域分为大气、水体、土壤、沉积物和植被 5 个主相,每个主相中又部分包括

气、水、固相等子相.
1. 3　 过程和参数识别

模型主要输入参数包括污染物的物理、化学性质参数和环境参数. 本文搜集并整理了 4 种典型

PCDD 同类物以及 7 种 PCBs 单体各自的摩尔质量、溶解度、辛醇-水分配系数及分配焓变,在环境介质中

的半衰期等(表 1). 搜集整理的北京地区环境参数包括研究区域的气象参数,各环境相面积、体积和密

度,各子相在其主相中的体积分数,各固体相中的有机碳含量,污染物在各个环境介质间的交换过程包

括气-土界面交换(干湿沉降和扩散)、地表径流、水中颗粒物沉降 /再悬浮等(详见齐丽等[24] 中表 2). 污
染物的理化性质参数和研究区域的环境参数共同决定了这两类 POPs 在北京地区环境中的长距离迁移

潜力和总持久性.



　 7 期 齐丽等:北京地区典型二噁英(PCDDs)及多氯联苯(PCBs)的长距离传输潜力———基于 TaPL3模型的应用研究 1151　

表 1　 4 种 PCDDs 和 7 种 PCBs 的理化性质参数

Table 1　 Physicochemical properties of the studied PCDDs and PCBs
污染物 M / (g·mol - 1) tair1 / 2 / h twater1 / 2 / h tsoil1 / 2 / h tsedi1 / 2 / h tveg1 / 2 / h

2,3,7,8-TeCDD 321. 98 170 550 17000 55000 85

1,2,3,4,7-PeCDD 356. 42 550 550 17000 55000 275

1,2,3,4,7,8-HxCDD 390. 87 550 1700 55000 55000 275

1,2,3,4,6,7,8-HpCDD 425. 31 550 1700 55000 55000 275

PCB28 257. 54 600 24000 26000 26000 300

PCB52 291. 99 600 30000 87600 87600 300

PCB77 292 1500 30000 87600 87600 750

PCB101 326. 4 2400 60000 55000 87600 1200

PCB138 360. 88 6000 120000 165000 165000 3000

PCB153 360. 88 6000 123000 165000 165000 3000

PCB180 395 12000 240000 330000 330000 6000

污染物
SW /

(g·m - 3)
Ps / Pa

lgKow

(无量纲)
Tm /
℃

ΔHOW /
(kJ·mol - 1)

ΔHAW /
(kJ·mol - 1)

2,3,7,8-TeCDD 1. 93 × 10 - 5 2. 0 × 10 - 7 6. 83 305 - 18. 22 74. 44

1,2,3,4,7-PeCDD 1. 18 × 10 - 6 8. 8 × 10 - 8 6. 6 195 - 17 87. 53

1,2,3,4,7,8-HxCDD 4. 42 × 10 - 6 5. 07 × 10 - 9 7. 8 274 2. 94 101. 73

1,2,3,4,6,7,8-HpCDD 2. 4 × 10 - 6 7. 47 × 10 - 10 8. 0 264. 5 29. 91 115. 1

PCB28 1. 17 × 10 - 4 1. 49 × 10 - 2 5. 55 57. 5 - 28. 39 47. 23

PCB52 1. 4 × 10 - 4 1. 2 × 10 - 2 5. 79 88 - 37. 56 48. 44

PCB77 2. 7 × 10 - 6 6. 46 × 10 - 4 6. 48 180 - 14. 33 58. 96

PCB101 6. 74 × 10 - 6 2. 45 × 10 - 3 6. 33 78. 5 - 8. 81 70. 96

PCB138 7. 2 × 10 - 6 5. 14 × 10 - 4 7. 22 80. 5 - 17. 38 69. 5

PCB153 1. 11 × 10 - 5 6. 03 × 10 - 4 6. 8 103. 5 - 17. 48 70. 97

PCB180 5. 22 × 10 - 6 1. 07 × 10 - 4 7. 16 110 - 8. 27 74. 14

　 　 注:M 为摩尔质量;tair1 / 2、twater1 / 2 、tsoil1 / 2、tsedi1 / 2 、tveg1 / 2分别为 PCDDs、PCBs 在大气、水、土壤、沉积物、植物中的半衰期;Sw 为水中溶解度;Ps 为固

体饱和蒸汽压;Kow为辛醇-水分配系数;Tm 为熔点;ΔHOW为辛醇-水分配焓变;ΔHAW为气-水分配焓变,数据来自文献[25-26] .

2　 结果与讨论

2. 1　 模拟结果

由于持久性有机污染物的远距离传输潜力主要取决于研究区域的环境、地理、地质等参数和模拟污

染物的理化性质和热动力学性质参数,与污染物的排放速率没有显著关联[21] . 因此,TaPL3 模型简化假

定模拟的污染物向环境中排放的速率为 1000 kg·h - 1,分别排放到大气或水体中,并在模型程序中输入

污染物的理化参数和环境参数,计算得到其在大气或水体中对应的 CTD 和 Pov,如图 1 所示.
模拟结果表明,在大气中,4 种 PCDDs 的 CTDair在 714 km 和 874 km 之间,Povair在 1422 d 和 5169 d

之间;7 种 PCBs 的 CTDair在 1771 km 和 8517 km 之间,Povair在 1210 d 和 35687 d 之间. 在水体中,4 种

PCDDs 的 CTDwater在 1232 km 和 1385 km 之间,Povwater在 4900 d 和 5618 d 之间;7 种 PCBs 的 CTDwater在

643 km 和 4222 km 之间,Povwater在 1831 d 和 35922 d 之间.
2. 2　 CTDair分析

从图 1 可以看到,4 种 PCDDs 中 CTDair 最小的是以 2,3,7,8-TCDD 为代表的 4 氯代 PCDDs,以
1,2,3,4,7,8-HxCDD为代表的 6 氯代和以 1,2,3,4,6,7,8-HpCDD 为代表的 7 氯代 PCDDs 在大气中的

CTDair相当,以 1,2,3,4,7-PeCDD 为代表的 5 氯代 PCDDs 在大气中的 CTDair和 6、7 氯代 PCDDs 接近.
7 种PCBs 在大气中的 CTDair呈山峰形,从 3 氯代(PCB28)到 5 氯代(PCB101)PCBs 先随着氯取代数的增

加而增大,而后至 7 氯代 PCBs(PCB180)逐渐减小.
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图 1　 4 种 PCDDs 和 7 种 PCBs 通过大气和水体的特征迁移距离和总持久性
(PCDDs 模拟结果见主纵坐标轴,PCBs 模拟结果见次纵坐标轴,两坐标轴单位相同)

Fig. 1　 The CTD and Pov of 4 PCDDs and 7 PCBs through air and water
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　 　 在大气中,PCDDs 和 PCBs 的 LRTP 主要受大气沉降和大气降解两个过程的共同影响. 低氯代

PCDD,如 2,3,7,8-TCDD,在大气中的降解反应速率相对于高氯代 PCDDs 更快,因此降低了其在大气中

的迁移距离. 同样低氯代的 PCB,如 PCB28,在大气中的 CTDair也较小;高氯代 PCBs 如 6、7 氯代的 PCBs
的挥发性低,易通过大气沉降从空气中去除,故在大气中的 CTDair也较低. 而对于氯取代数居中的 PCB,
如 PCB101,受大气沉降和降解反应的影响相对都较小,故 CTDair最大. 概括来说,低氯代 PCBs 在大气中

的去除以降解为主,高氯代 PCBs 在大气中的去除以沉降为主. 对于 PCDDs,CTDair随氯取代数的增加而

变化的程度较 PCBs 小,分析认为主要由于 PCBs 的物理化学性质随氯取代数变化的程度较 PCDDs
显著.

北京属于典型暖温带半湿润大陆性季风气候,冬季主导风向为偏北风,夏季为偏南风. 全年大气扩

散条件较好. 模拟计算结果表明,PCDDs 在北京地区的 CTDair介于 700—900 km 之间,对在冬季处于其

下风向的地区如河北、河南、山东及夏季处于其下风向的河北北部、内蒙古地区 PCDDs 浓度有贡献. 而
PCBs 的 CTDair大多都在 2000 km 以上,对毗邻省份地区浓度的贡献较小,但可通过“蚱蜢跳”的方式输

送到远距离地区. 由于北京春季间或有沙尘暴天气出现,当沙尘出现时,大气中颗粒物浓度显著升高导

致太阳辐射强度降低,进而导致大气的氧化性下降. 对于低氯代 PCDDs 及 PCBs,例如 2,3,7,8-TCDD 较

其它同系物饱和蒸汽压更高,即挥发性更强,在大气中主要存在于气相,通过与大气中·OH自由基发生

氧化反应从而降解,沙尘天气使得其在大气中的降解反应速率减缓. 加之沙尘天气通常伴随干燥少雨、
风速显著增强等气象条件出现,因此,沙尘天气有助于其在大气中的远距离传输. 对于高氯代 PCDDs 及

PCBs,其挥发性较低,易吸附在颗粒相中,通过大气沉降去除. 沙尘天气时大气中的颗粒物浓度升高有

助于更多的高氯代污染物吸附在颗粒相中,但同时粗粒子所占的比重远高于非沙尘期间[27],使得大气

颗粒物的沉降速率大大加快,不利于污染物的远距离传输.
2. 3　 CTDwater分析

4 种 PCDDs 中 CTDwater最小的是以 2,3,7,8-TCDD 为代表的 4 氯代 PCDDs;以 1,2,3,4,7,8-HxCDD
为代表的 6 氯代和以 1,2,3,4,6,7,8-HpCDD 为代表的 7 氯代 PCDDs 在水体中的 CTDwater相当;以 1,2,
3,4,7-PeCDD 为代表的 5 氯代 PCDDs 在水体中的 CTDwater 介于 4 氯代和 6、7 氯代 PCDDs 之间. 7 种

PCBs 在水体中的 CTDwater则随着氯取代数的增加而逐渐增大,即 PCB3 < PCB4 < PCB5 < PCB6 < PCB7(下
角标代表氯取代数). 在水体中,PCDDs 和 PCBs 主要由水体降解反应,水—气和水—沉积物相间迁移共

同决定. PCDDs 在水体中的迁移规律和大气中类似,TeCDD < PeCDD < HxCDD≈HpCDD. 对于 PCBs,高
氯代 PCBs(PCB138、153、180)比低氯代(PCB28、52、77)、中氯代(PCB101) PCBs 更易于向沉积物中迁

移,但低、中氯代的 PCBs 降解反应速率更快,同时挥发性更大,更易于降解和向大气中迁移,不利于其在

水体中迁移. 三者共同作用的结果使得高氯代 PCB 在水体中的 CTDwater最大.
北京地区的主要河流永定河、潮白河、北运河、拒马河均属海河水系,其中永定河和潮白河大致自北

向南流经北京入海,北运河和拒马河先汇入海河再注入渤海. 这些河段流经北京地区的长度均小于 4 种

PCDDs 和 7 种 PCBs 的 CTDwater,因此可能会对下游地区造成污染.
2. 4　 Povair分析

从图 1 中可以看到,在大气中 4 氯代 PCDD 的 Povair 略低于 5 氯代的 PCDD;6 氯代和 7 氯代的

PCDDs 在大气中的 Povair十分接近,主要是因为这二者的理化性质接近,且在 4 种环境介质中的半衰期

相同,故而 Povair也类似. 6、7 氯代 PCDDs 在大气中的 Povair是低氯代 PCDDs(TCDD)的 3—4 倍. 7 种

PCBs 单体在大气中呈现 Povair随氯取代数目的增加而增大的规律. 高氯代的 PCBs(PCB6、PCB7)比低氯

代的 PCBs(PCB3、PCB4)高约 1—2 个数量级. 主要原因是由于低氯代 PCBs 排放到大气中后,由于降解

反应速率较快,以降解去除过程为主,因而 Povair较低. 而中、高氯代的 PCBs 进入大气后,由于降解速率

慢,很大一部分会迁移至土壤或沉积物中,而这些物质在土壤或沉积物中的半衰期比在空气中要慢得

多,因而 Povair比低氯代的 PCBs 要高得多.
2. 5　 Povwater分析

在水体中 4 氯代和 5 氯代 PCDD 的 Povwater十分接近,6 氯代和 7 氯代 PCDD 的 Povwater也十分接近.
6、7 氯代 PCDDs 在水体中的 Povwater仅为低氯代 PCDDs(TCDD)的 1. 1 倍. 7 种 PCBs 单体在水体中呈现
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出类似于在大气中的规律,即 Povwater随氯取代数目的增加而增大的规律;高氯代的 PCBs(PCB6、PCB7)
比低氯代的 PCBs(PCB3、PCB4)高约 1—2 个数量级. Povwater随氯取代数变化的原因也主要取决于该物质

在水体中的降解速率、水—沉积物的迁移过程以及在沉积物相中的半衰期.
2. 6　 参数灵敏度分析

运用灵敏度分析评估输入变量的变化对于预期输入变量的影响. 定量敏感度系数 S 如下列方程:

S =
(Y101% - Y100% ) / Y100%

(X101% - X100% ) / X100%
(4)

式中,X100% 和 X101% 分别为输入参数和 101%输入参数的值,Y100% 和 Y101% 分别为对应输入参数为 X100% 和

X101% 时的模型输出结果. S 绝对值越大,参数越敏感,对输出结果影响越显著.
以 PCB180 为例,对模型主要线性输入参数进行了灵敏度分析,各参数代码见表 2. 以 S >0. 1 为筛选标

准对模型的关键参数进行识别,结果见图 2,值的正负代表相应参数对 CTD 或 Pov 的增大或减少作用.

表 2　 灵敏度分析中的关键参数及代码

Table 2　 Key parameters and designated code in sensitivity analysis
参数代码 参数名称 参数代码 参数名称

A1 风速 W5 沉积物中降解活化能

A2 大气高度 W6 水中降解活化能

A3 熔点 W7 沉积物厚度

A4 植被覆盖百分比 W8 沉积物中固相的体积分数

A5 清除率 W9 水相中颗粒物的有机碳含量

A6 气溶胶干沉降速率 W10 水相中颗粒物的密度

A7 土壤中半衰期 W11 沉积物中固体的密度

A8 土壤中降解活化能 W12 水相中颗粒物的体积分数

A9 环境温度 W13 沉积物再悬浮速率

W1 辛醇-水分配系数的对数 W14 辛醇-水分配的焓变

W2 沉积物中半衰期 W15 水体深度

W3 水中半衰期 W16 沉积物中水相体积分数

W4 沉积物沉降速率 W17 水体流速

结果表明,对 CTDair影响显著的参数有 8 个,且主要为环境参数,大气高度、风速、清除率及环境温

度对结果影响接近,理化性质参数中辛醇-水分配系数的对数影响最显著,达到了 - 653% . 对 Povair影响

显著的参数有 4 个,环境参数中温度对结果影响最显著,理化性质参数中土壤中半衰期的影响最显著,
分别为 - 49%和 88% . 对 CTDwater影响显著的参数较多,共计 14 个,环境参数中沉积物中水相体积分数

对结果影响最显著,为 279% ,理化参数中辛醇-水分配系数的对数对结果影响最显著,为 307% . 对
Povwater影响显著的参数有 5 个,环境参数中温度对结果影响最显著,且为负影响参数( - 49% ),理化参

数中沉积物中的半衰期和沉积物中降解活化能对结果影响最显著.
2. 7　 长距离迁移潜力与总持久性

按照 CTD 值和 Pov 值分别对 4 种 PCDDs 和 7 种 PCBs 进行大小排序,结果并不完全一致,这是因为

污染物在迁移介质(如大气、水体)中的持久性远低于其在土壤或沉积物中的持久性. 以 PCB180 为例,
根据模型模拟和灵敏度分析结果表明,当排放到大气中时,它的 CTDair在选择的 7 种 PCBs 单体中最小,
但 Povair却最长. 这是因为其挥发性较低,极易通过大气沉降迁移至土壤相中,因此 CTDair较小,当其迁移

至土壤相中后,总持久性主要由它在土壤中的半衰期决定,由于 PCB180 在土壤中的半衰期高达 3. 3 ×
105 h,因此在本研究中 Povair比其它污染物高得多. 当排放到水体中时,Povwater比 CTDwater更依赖于污染物

的理化性质,而 CTDwater比 Povwater更依赖于环境条件. 对于在水和沉积物中半衰期都较长的 PCBs(如
PCB180)来说,CTDwater和 Povwater都比在水和沉积物中半衰期较短的 PCBs 大.

根据对模拟结果的分析,PCDDs 各同系物由于在大气和水体中的半衰期较小,因而其 CTDair 和

CTDwater较小,进行长距离输送的潜力较弱,说明研究区域内其污染相对较难被扩散,更多地表现为对研

究区的近源污染. PCDDs 各同系物在大气和水体中的 CTD 总体水平接近,即 PCDDs 长距离迁移潜力与

氯原子取代数没有呈现出线性关系;中、低氯代与高氯代 PCDDs 在大气中的 CTDair接近,而其 Povair却相
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差很大,因此,总持久性和长距离迁移潜力也不具有线性关系. PCBs 由于在大气和水体中具有较长的半

衰期,其 CTD 较大,长距离迁移潜力较强,便于污染物的扩散,它们能通过大气和水体扩散到较远区域,
易于区域迁移而对其它区域环境产生影响. 在大气中,高氯代 PCBs 由于不易降解,易于被颗粒物吸附而

发生沉降作用,故而长距离迁移潜力比中、低氯代 PCBs 小,富集和残留在污染源区域的可能性大,残留

时间长. 在水体中,PCBs 长距离迁移潜力随氯原子取代数增加而增大,与 Povwater呈正相关关系. 整体来

看,PCBs 的长距离迁移潜力与总持久性大于 PCDDs.

图 2　 PCB180 通过大气和水体的特征迁移距离和总持久性的关键参数的灵敏度

Fig. 2　 The sensitivity of key parameters of CTD and Pov for PCB180 through air and water

根据污染物通过大气和水体达到稳态后在各环境介质的质量分数的模拟结果可以看出,对于相同

氯原子取代数的 PCDDs 和 PCBs,通过大气并达到稳态后,4、5、6 氯代 PCBs 较 PCDDs 更容易存在于大

气中,4、5、6 氯代 PCBs 在大气中的质量分数分别为 2. 2% 、1. 7%和 0. 22% ,而对应的 PCDDs 在大气中

的质量分数分别为 0. 43% 、0. 42% 、0. 14% . 7 氯代 PCDD 较 PCB 更容易存在于大气中,二者的质量分数

分别 0. 14%和 0. 071% ;通过水体并达到稳态后,PCBs 各同系物较相同氯原子取代数的 PCDDs 更易存

于大气中,4、5、6、7 氯代 PCBs 在大气中的质量分数分别为 0. 57% 、0. 44% 、0. 039% 、0. 013% ;相应

PCDDs 在大气中的质量分数分别为 2. 2 × 10 - 3%、4. 2 × 10 - 4%、4. 4 × 10 - 5%、8. 3 × 10 - 6% . 这一结果也

佐证了 PCBs 整体的长距离迁移潜力大于 PCDDs.
分析两类污染物通过大气和水体达到稳态后在土壤和沉积物中的质量分数可以看出,通过大气并

达到稳态后,PCDDs 各同系物和 6、7 氯代 PCBs 主要存在于土壤相中(88%—95% ),说明土壤可能是其

通过大气的最主要储库;4、5 氯代 PCBs 主要存在于沉积物相中(48%和 70% ),说明沉积物相可能是其

通过大气的最主要储库. 通过水体并达到稳态后,两种污染物各同系物主要存在于沉积物相中(质量分

数:84%—99% ),说明水相-沉积物相沉降是其通过水体的主要迁移过程.
2. 8　 与国内外相关研究的比较

Bennett 等[28]利用 TaPL3 模型计算得到 2,3,7,8-TCDD 的 CTDair约为 600 km,略低于本研究结果.

Beyer 等[23]利用 TaPL3 模型计算得到 2,3,7,8-TCDD 的 CTDair和 CTDwater分别为 810 km 和 1300 km,高
于北京地区,主要是由于 Beyer 等的研究系统没有包括植被相,而植被相的降解对物质的 CTDair有明显
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的负影响,增加植被相后,CTDair将会有所下降. 任婷等[19] 模拟计算了我国兰州地区典型有机污染物长

距离迁移及总持久性,结果表明,在兰州地区 2,3,7,8-TCDD 的 CTDair 和 CTDwater 分别为 126 km 和

6633 km,低于北京地区 2,3,7,8-TCDD 的 CTDair,但高于北京地区的 CTDwater . 兰州地区由于山地地形对

气流的阻挡和摩擦作用,常年风速小,静风频率高,而模型的参数敏感性分析表明风速是关键参数,对模

拟的 CTDair具有显著的正影响,因此也是造成北京地区 CTDair高的原因. 两地 CTDwater的差异主要是由于

河流特征不同,参数取值差异较大.
马子龙等[20]模拟计算了兰州地区 PCBs 的长距离传输迁移潜力和总持久性,结果表明,对于本研究

中的 7 种 PCBs 单体,北京地区的 CTDair是兰州地区的 3. 1—6. 3 倍,而 CTDwater仅为兰州地区的 7%—
15% . 其原因和模拟的 PCDDs 类似,由敏感度最高且为正值的风速决定了两个地区通过大气的 CTDair的

差异;取值差异较大的河流特征参数决定了通过水体的 CTDwater的差异.

3　 结论

(1)应用 TaPL3 模型对 4 种二噁英类和 7 种多氯联苯在北京地区大气和水体的长距离传输潜力和

总持久性进行了模拟计算,结果表明,4 种 PCDDs 和 7 种 PCBs 在北京地区通过大气的 CTDair范围分别

为 714—874 km 和 1771—8517 km,Povair 范围分别为 1422—5169 d 和 1210—35687 d;通过水体的

CTDwater范围分别为 1232—1385 km 和 643—4222 km, Povwater 范围分别为 4900—5618 d 和 1831—
35922 d.

(2)对于 PCDDs,CTD 和 Pov 基本上随着氯取代数目的增加而增大,即 TeCDD < PeCDD < HxCDD≈
HpCDD,Pov 与长距离迁移潜力不具有线性关系;对于 PCBs,Pov 的变化规律与 PCDDs 类似,Pov 随着氯

取代数目的增加而增大,而通过大气和通过水体的 CTD 的变化规律不同,在大气中:PCB7 < PCB6 <
PCB3 < PCB4 < PCB5,在水体中:PCB3 < PCB4 < PCB5 < PCB6 < PCB7 . 整体来看,PCBs 在大气和水体中的

长距离迁移潜力大于 PCDDs.
(3)由模型灵敏度分析可知,以 PCB180 为例,影响 CTDair的关键参数是辛醇-水分配系数的对数等

8 个参数;影响 Povair的关键参数是土壤中的半衰期和土壤中降解的活化能等 4 个参数;影响 CTDwater的

关键参数是辛醇-水分配系数的对数和沉积物中水相体积分数等 14 个参数;影响 Povwater的关键参数是

沉积物中的半衰期和沉积物中降解的活化能等 5 个参数.
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Simulation of long-range transport potential of PCDDs and
PCBs in Beijing———Application of TaPL3 model

QI Li∗ 　 　 LI Nan　 　 REN Yue　 　 ZHOU Zhiguang　 　 XU Pengjun　 　 ZHANG Hui　 　
ZHENG Sen　 　 ZHAO Hu　 　 FAN Shuang　 　 HUANG Yeru

(State Environmental Protection Key Laboratory of Dioxin Pollution Control, National Research Center for
Environmental Analysis and Measurements, Beijing, 100029, China)

ABSTRACT
Long-range transport potential (LRTP) and overall persistence (Pov) of 4 PCDDs and 7 PCBs through air

and water in Beijing were estimated using TaPL3 model. The characteristic travel distance (CTD) and Pov of
PCDDs and PCBs with different numbers of substituted chloride were compared and the relationship between
CTD and Pov was discussed. In addition, sensitivity analysis was performed on the selected key parameters
using PCB180 as an example. The results indicated that the CTDair ranged from 714 km to 874 km for PCDDs
and 1771 km to 8517 km for PCBs, respectively. The Povair ranged from 1422 d to 5169 d for PCDDs and
1210 d to 35687 d for PCBs, respectively. Similarly, the CTDwater are 1232—1385 km and 643—4222 km for
PCDDs and PCBs, respectively; the Povwater are 4900—5618 d and 1831—35922 d for PCDDs and PCBs,
respectively. The CTD and Pov increase with the number of substituted chloride of PCDDs. Pov of PCBs
exhibits similar trend as PCDDs while the variation of CTDairand CTDwater differ. No direct relationship between
CTD and Pov was found. Compared with other similar studies, the CTD and Pov in Beijing are comparable to
those overseas, whereas the CTDair is higher and CTDwater is lower than those in Lanzhou.
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