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摘要：运用环境多介质 ＱＷＡＳＩ 等量浓度模型模拟了三峡水库水环境中内分泌干扰物 ＴＢＴ 在各环境介质中的浓度分布及迁移归趋，同时讨论了

三峡水库运行方式对库区水环境中 ＴＢＴ 环境行为的影响．结果表明，ＱＷＡＳＩ 模型能够较为合理地给出各个物理化学过程的速率参数，可对 ＴＢＴ
在三峡水库这种超大型河道型水库中跨介质间的迁移传输、各环境相分布等作出定性和定量的模拟估计，模型输出结果与实测结果较为吻合．
研究表明，三峡水库的运行方式对 ＴＢＴ 在库区水环境中沉积物和水相间的迁移转化有重要影响．
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５ 期 高俊敏等：三峡水库水环境中内分泌干扰物 ＴＢＴ 的多介质迁移和归趋模拟

１　 引言（Ｉｎｔｒｏｄｕｃｔｉｏｎ）

有机锡化合物（Ｏｒｇａｎｏｔｉｎ Ｃｏｍｐｏｕｎｄｓ，ＯＴｓ）是一

类典型的具有雄激素样作用的内分泌干扰物

（ＥＣＤｓ），由于曾经被广泛用作塑料制品中的稳定

剂、船舶油漆的防污剂、工业催化剂、农林业杀虫杀

菌剂及用于木材的防腐保存等，因而世界各地水环

境普遍受到有机锡污染 （ Ｒａｄｋｅ ｅｔ ａｌ．， ２０１２； Ｇａｏ
ｅｔ ａｌ．，２０１３；Ｏｋｏｒｏ ｅｔ ａｌ．，２０１３； Ｆｕｒｄｅｋ ｅｔ ａｌ．，２０１２）．
其中，用于船只防污涂料的三丁基锡（ＴＢＴ）和三苯

基锡（ＴＰＴ）是目前已知内分泌干扰物质中仅有的金

属化合物，也是人为引入水环境最毒的化学物质之

一．ＴＢＴ 对水生生物的影响很大，一些水生生物对其

有很强的富集能力，在浓度很低的情况下就能引起

发生累积性中毒或生殖逆向性变化（Ｎｅｇｒｉ ｅｔ ａｌ．，
２００９； Ａｎｔｉｚａｒ⁃Ｌａｄｉｓｌａｏ，２００８）．ＴＢＴ 对人类同样有较

大的风险，研究表明，２ ～ ２０ ｎｇ·ｍＬ－１的 ＴＢＴ 会抑制

妇女卵巢细胞的芳化酶活性和产生雌二醇的能力

（Ｓａｉｔｏｈ ｅｔ ａｌ．，２００１）；暴露于 １～１００ ｎｍｏｌ·Ｌ－１的 ＴＢＴ
后，会促进与雄性激素有关的基因表达和前列腺癌

细胞增殖（Ｙａｍａｂｅ ｅｔ ａｌ．，２０００）；其他作用机理可能

还会引起人类生育和免疫方面的疾病．ＴＢＴ 进入水

环境以后，其降解速度很慢，并在不同环境介质间

迁移转化，存在着对生物不良遗传影响的加合性，
给生态环境造成难以修复的长期破坏．因此，ＴＢＴ 在

水环境中的迁移转化行为及其对生态环境的影响

是环境科学研究的热点问题之一 （ Ｆｕｒｄｅｋ ｅｔ ａｌ．，
２０１２； Ｓｏｕｓａ ｅｔ ａｌ．，２００９； Ｚｈａｎｇ ｅｔ ａｌ．，２０１３）．

三峡工程是目前世界上最大的水利工程，三峡

库区的生态环境问题也因此备受国内外学者的广

泛关注．研究表明，三峡库区水环境历年来均受到一

定程度的 ＴＢＴ 污染，１９９９ 年江桂斌在三峡库区的巫

山码头检出了 ０．８０ ｎｇ·Ｌ－１（以 Ｓｎ 计）的 ＴＢＴ （江桂

斌，２００１）；２００３ 年高俊敏在大溪沟和晒网坝分别检

测到 ３３． ４ 和 ６３． ９ ｎｇ·Ｌ－１（以 Ｓｎ 计） 的 ＴＢＴ（Ｇａｏ
ｅｔ ａｌ．，２００６），２０１０ 年在大溪沟又检出 ＴＢＴ，但浓度

达到 １６１．８２ ｎｇ·Ｌ－１（以 Ｓｎ 计） （Ｇａｏ ｅｔ ａｌ．，２０１３）．种
种数据表明，三峡库区水环境已受到一定的 ＴＢＴ 污

染，且有些地方 ＴＢＴ 浓度远高于西方国家规定的残

留标准，这将对三峡库区水生生物造成严重危害，
并威胁到饮用水安全．三峡水库自 ２００９ 年建设完成

正式蓄水后，每年水库水位在 １４５～１７５ ｍ 之间有规

律地交替变化．一年中水库水位呈周期性涨落，且与

天然河流的涨落季节相反，流速和水体含沙量也周

期性变化，且变化幅度很大（马志敏等，２００９）．三峡

水库的这种运行方式可能会影响到 ＴＢＴ 及其他污

染物在库区水环境不同介质间的迁移转化行为．但
是，ＴＢＴ 在三峡水库水环境不同介质间是如何迁移

转化的，三峡水库的这种调度运行方式是否会对

ＴＢＴ 在三峡水库多介质间的迁移转化产生影响，目
前有关上述研究尚未见报道．

近年来，国内外学者应用环境多介质模型在天

然水体（如湖泊、河流等）领域进行了广泛的研究，
并取得了许多有意义的成果．逸度模型作为研究多

介质环境污染的工具，被广泛应用于对持久性有机

污染物环境行为的模拟和预测（王喜龙等，２００３；董
继元等，２０１３；田慧等，２０１３）．Ｍａｃｋａｙ 等（２０００）运用

多介 质 ＱＷＡＳＩ （ Ｑｕａｎｔｉｔａｔｉｖｅ Ｗａｔｅｒ Ａｉｒ Ｓｅｄｉｍｅｎｔ
Ｉｎｔｅｒａｃｔｉｏｎ）模型对多环芳烃（ＰＡＨｓ）在湖泊中的空

气⁃水⁃沉积物相间跨介质行为进行了研究，并描述

了污染物质在环境中的最终归趋和在各相中的分

布，预测结果令人满意．吴昊（２００４）运用 ＱＷＡＳＩ 模

型对不同形态汞在三峡水库中的多介质环境行为

进行了研究，并对汞的跨介质迁移传输和在各环境

相中的分布情况等作出定性和定量的模拟与估计，
给出了合理的预测结果．为了弄清 ＴＢＴ 在三峡水库

水环境中的环境行为机制，本文针对三峡水库所特

有的地质、地理、气候和水文特征，同时结合污染物

ＴＢＴ 的物理化学性质和库区污染源分布等构建出适

宜三峡水库 ＴＢＴ 污染物环境行为的多介质环境模

型；然后结合国内外模型研究成果和库区水环境中

ＴＢＴ 的实际监测数据，在模型中引入等量浓度平衡

判据，从而定量研究和表征三峡水库水环境系统中

ＴＢＴ 在不同环境介质相中的运动规律和演化行为；
最后针对三峡水库特定动态水位调度运行方式适

时调整模型输入参数，研究三峡水库运行方式对

ＴＢＴ 环境行为的影响．

２　 ＱＷＡＳＩ 等量浓度模型简介（Ｓｙｎｏｐｓｉｓ ｏｆ ＱＷＡＳＩ
ｅｑｕｉｖａｌｅｎｔ ｍｏｄｅｌ）

ＱＷＡＳＩ 模型是由加拿大环境建模中心采用

ＢＡＳＩＣ 语言编写的计算机程序．模型建立在质量守

恒、水体混和均匀的基础之上，其主要目的在于解

析和计算化学物质在环境中的变化趋势．首先定义

一系列 Ｚ 值（逸度容量）和 Ｄ 值（迁移转化参数），
然后用逸度作为平衡判据，对水体相、沉积物相、空
气相和流入水相分别建立质量平衡方程，计算出各
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自的逸度 ｆ，再通过 Ｃ ＝ ｆ×Ｚ 得出污染物在各个相中

的浓度值，最终可得出污染物在各环境相的分配、
各种过程速率及滞留时间等参数值． 已经证实

ＱＷＡＳＩ 逸度模型是研究水环境中污染物（特别是有

机污染物）环境行为的有效手段（Ｍａｃｋａｙ，２００１），但
对于非挥发性物质或难挥发性物质，如重金属、某
些金属有机物、离子化合物等，逸度判据使用并不

方便．这是因为它们在空气相中的浓度几乎可以忽

略，而且空气 －水的分配系数也无法计算． 因此，
ＱＷＡＳＩ 模型在研究这类污染物质在水环境中的行

为时有一定局限性．为了突破这一限制，Ｍａｃｋａｙ 和

Ｄｉａｍｏｎｄ 提 出 了 另 一 种 平 衡 判 据 “ 等 量 浓 度

（Ａｑｕｉｖａｌｅｎｃｅ）”来代替逸度．运用等量浓度作平衡判

据时，只需要重新以 ＺＷ值（水相逸度容量）为 １．００
作为基础，定义其它环境相的 Ｚ 值，这样就使得已

建立的逸度模型仍然适用，从而扩大了 ＱＷＡＳＩ 模型

的应用范围（Ｍａｃｋａｙ ｅｔ ａｌ．，１９８９）．通过与各种水环

境的实测数据对比，运用等量浓度 ＱＷＡＳＩ 模型的输

出结果与实测数据符合性很好，这也肯定了该方法

在研究非挥发性物质在不同介质相间分布和归趋

的普 适 性 （ Ｍａｃｋａｙ ｅｔ ａｌ．， １９８９； Ｄｉａｍｏｎｄ ｅｔ ａｌ．，
２０００）．

由于 ＴＢＴ 的物理化学性质（见表 １）决定在运

用模型时适用等量浓度来判据，因此，本文选用改

进 ＱＷＡＳＩ 等量浓度模型对 ＴＢＴ 在三峡水库中的环

境行为进行讨论．多介质 ＱＷＡＳＩ 等量浓度模型主要

考虑的过程有：平流（流动）、化学反应、扩散、质量

传输等过程，该模型所讨论的迁移转化过程及定义

的 Ｄ 值和 Ａ 值如表 ２ 所示．

表 １　 ＴＢＴ 的物理化学性质

Ｔａｂｌｅ １　 Ｐｈｙｓｉｃａｌ ａｎｄ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ ｏｆ ＴＢＴ

物化参数 单位 取值

摩尔质量 ｇ·ｍｏｌ－１ ３２５．４８８

蒸汽压 Ｐａ ０．０１３３

熔点 ℃ －９

沸点 ℃ １４５

水中溶解度 ｍｇ·Ｌ－１ １．０
水⁃辛醇分配系数（ｌｏｇＫＯＷ） ２．６０

水中半衰期 ｄ ３０

沉积物中半衰期 ｄ ７３０

　 　 注：表中参数来自文献（Ｏｋｏｒｏ ｅｔ ａｌ．，２０１１； Ｋｏｎｓｔａｎｔｉｎｏｕ，２００６） ．

表 ２　 改进 ＱＷＡＳＩ等量浓度模型的 Ｄ 值定义及对应等量浓度 Ａ
Ｔａｂｌｅ ２　 Ｄｅｆｉｎｉｔｉｏｎ ｏｆ Ｄ ｖａｌｕｅｓ ｉｎ ｔｈｅ ｍｏｄｉｆｉｅｄ ＱＷＡＳＩ ｍｏｄｅｌ ａｎｄ ｔｈｅｉｒ ｒｅｌｅｖａｎｔ ｅｑｕｉｖａｌｅｎｃｅ Ａ

过程描述 Ｄ 值表达式 速率表达式
对应的等量浓度 Ａ ／

（ｍｏｌ·ｍ－ ３）

沉积物掩埋（Ｓｅｄｉｍｅｎｔ Ｂｕｒｉａｌ） ＤＢ ＝ＧＢＺＳ ＦＢ ＝ＤＢＡＳ ＡＳ

沉积物相中的反应（Ｓｅｄｉｍｅｎｔ Ｔｒａｎｓｆｏｒｍａｔｉｏｎ） ＤＳ ＝ＧＳＺＢＳ ＦＳＲ ＝ＤＳＡＳ ＡＳ

沉积物再悬浮（Ｓｅｄｉｍｅｎｔ Ｒｅｓｕｓｐｅｎｓｉｏｎ） ＤＲ ＝ＧＲＺＢ Ｓ ＦＲ ＝ＤＲＡＳ ＡＳ

沉积物向水相扩散（Ｓｅｄｉｍｅｎｔ ｔｏ Ｗａｔｅｒ Ｄｉｆｆｕｓｉｏｎ） ＤＴ ＝ＧＴＺＷ ＦＳＷ ＝ＤＴＡＳ ＡＳ

水相向沉积物扩散（Ｗａｔｅｒ ｔｏ Ｓｅｄｉｍｅｎｔ Ｄｉｆｆｕｓｉｏｎ） ＤＴ ＝ＧＴＺＷ ＦＷＳ ＝ＤＴＡＷ ＡＷ

沉积物沉降（Ｓｅｄｉｍｅｎｔ Ｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎ） ＤＤ ＝ＧＤＺＰ ＦＤ ＝ＤＤＡＷ ＡＷ

水相中的反应（Ｗａｔｅｒ Ｔｒａｎｓｆｏｒｍａｔｉｏｎ） ＤＷ ＝ＧＷＺＷ ＦＷＲ ＝ＤＷＡＷ ＡＷ

挥发（Ｖｏｌａｔｉｌｉｚａｔｉｏｎ） ＤＶ ＝ＧＶＺＷ ＦＶＷ ＝ＤＶＡＷ ＡＷ

吸附（Ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ） ＤＶ ＝ＧＶＺＷ ＦＶＡ ＝ＤＶＡＡ ＡＡ

流出水（Ｗａｔｅｒ Ｏｕｔｆｌｏｗ） ＤＪ ＝ＧＪＺＷ ＦＪ ＝ＤＪＡＷ ＡＷ

水中微粒流出（Ｗａｔｅｒ Ｐａｒｔｉｃｌｅ Ｏｕｔｆｌｏｗ） ＤＹ ＝ＧＹＺＰ ＦＹ ＝ＤＹＡＷ ＡＷ

降雨溶解（Ｒａｉｎ Ｄｉｓｓｏｌｕｔｉｏｎ） ＤＭ ＝ＧＭＺＷ ＦＭ ＝ＤＭＡＡ ＡＡ

湿沉降（Ｗｅｔ Ｐａｒｔｉｃｌｅ Ｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎ） ＤＣ ＝ＧＣＺＱ ＦＣ ＝ＤＣＡＡ ＡＡ

干沉降（Ｄｒｙ Ｐａｒｔｉｃｌｅ Ｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎ） ＤＱ ＝ＧＱＺＱ ＦＱ ＝ＤＱＡＡ ＡＡ

流入水（Ｗａｔｅｒ Ｉｎｆｌｏｗ） ＤＩ ＝ＧＩＺＷ ＦＩ ＝ＤＩＡＩ ＡＩ

水中微粒流入（Ｗａｔｅｒ Ｐａｒｔｉｃｌｅ Ｉｎｆｌｏｗ） ＤＸ ＝ＧＸＺＰ ＦＸ ＝ＤＸＡＩ ＡＩ

向水中的的直接排放（Ｅｍｉｓｓｉｏｎ） ＥＷ

　 　 注：下标 Ａ、Ｗ、Ｓ、Ｉ 分别表示空气、水、沉积物和流入水相；Ｇ 为环境介质的体积流量（ｍ３·ｈ－１），Ｚ 为逸度容量（无量纲），Ｄ 值单位为ｍ３·ｈ－１，

速率单位为 ｍｏｌ·ｈ－１；表中参数来自文献（Ｍａｃｋａｙ ｅｔ ａｌ．，１９８９； Ｄｉａｍｏｎｄ ｅｔ ａｌ．，２０００；Ｗｏｏｄｆｉｎｅ ｅｔ ａｌ．，２０００） ．

３　 模型输入参数（Ｉｎｐｕｔ ｐａｒａｍｅｔｅｒｓ ｏｆ ｍｏｄｅｌ）

三峡水库成库后其河道型水域环境系统具有

明显的季节性、周期性涨落行为和静流水文状态等

特征．在这种复杂流域生态环境系统中，各种污染物

质在不同介质系统之间的传递、分布和归趋动力学

行为也符合多介质 ＱＷＡＳＩ 等量浓度模型的应用范

围和边界条件．ＱＷＡＳＩ 计算模型是建立在大量参数
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的基础之上，模型构建主要涉及环境和污染物的物

理化学性质两大类参数，其中，环境参数主要包括

体系水文、地质地理、气候特征等；污染物物理化学

参数主要包括半衰期、分配系数（如悬浮颗粒物－水
分配系数、沉积物－水分配系数）等．在实际模型计算

中，可以根据特定的环境条件调整模型参数，以最

大程度地模拟真实的情况．表 １ 和表 ３ 分别给出了

本文运用的 ＱＷＡＳＩ 等量浓度模型所需输入的污染

物 ＴＢＴ 的物理化学参数和三峡水库环境及模型使

用的特征参数．由于 ＴＢＴ 的蒸汽压较低，不具有很好

的挥发性，因此，不易向空气相中转移，本文在模型

计算中将空气相初始值设定为 ０，即忽略空气相与

水相之间的迁移．由于三峡水库中 ＴＢＴ 的点源污染

主要来自于船舶防污油漆的渗漏，为了便于计算，
本文在 ＱＷＡＳＩ 等量浓度模型计算中对于污染物直

接排放量参数采用商业港湾船舶停靠和船舶航行

路线 中 泄 露 出 来 的 ＴＢＴ 量． 根 据 日 本 伊 势 湾

（Ｙａｍａｍｏｔｏ ｅｔ ａｌ．，２００９）的数据，当港口内停留的船

舶为 １１８６８ 艘时，停泊时从船体泄露出来的 ＴＢＴ 为

１．６１×１０－４ ～ １．９６×１０－４ ｋｇ·ｄ－１，航行时从船体泄露出

来的 ＴＢＴ 为 ３．２７×１０－５ ～３．４８×１０－５ ｋｇ·ｄ－１·ｋｍ－１ ．据统

计，三峡水库主要码头数量共有 １５５ 个，而三峡水库

航行和停泊的各类船舶每年约有 ３ 万余艘（重庆新

华网，２００４），约为日本伊势湾的 ３ 倍．为了简便计

算，本文忽视两地船舶的吨位差异，设置三峡水库

停泊时从船体泄露出来的 ＴＢＴ 值为日本伊势湾的 ３
倍，即 ４．８３×１０－４ ～ ５．８８×１０－４ ｋｇ·ｄ－１，航行时从船体

泄露出来的 ＴＢＴ 值也为日本伊势湾的 ３ 倍，即９．８１×
１０－５ ～１．０４×１０－４ ｋｇ·ｄ－１·ｋｍ－１ ．根据计算，得出每年三

峡水库中船体停泊和航行时的最大泄露量分别约

为 ３３．２６ ｋｇ·ａ－１和 ２２．７７ ｋｇ·ａ－１，即三峡水库中 ＴＢＴ
的最大直接排放量为 ５６．０３ ｋｇ·ａ－１，并将此数据作为

模型中向水体中的直接排放量．

表 ３　 三峡水库及模型特征参数

Ｔａｂｌｅ ３　 Ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃ ｐａｒａｍｅｔｅｒｓ ｏｆ ｔｈｅ ｍｏｄｅｌ ａｎｄ ｔｈｅ Ｔｈｒｅｅ Ｇｏｒｇｅｓ Ｒｅｓｅｒｖｏｉｒ

库区特性参数 取值 流动数据 取值

库区流域面积（ｍ２） １．０×１０９ ａ 流入水的速率（ｍ３·ｈ－１） １．０×１０７ ｂ

库区平均水深（ｍ） ３０ａ 流出水的速率（ｍ３·ｈ－１） １．５×１０７ ｂ

库区体积（ｍ３） ３０．０×１０９ ａ 悬浮物沉降速率（ｇ·ｍ－ ２·ｄ－１） １．５ｃ

沉积物活性层深度（ｍ） ０．０５ｃ 沉积物埋葬速率（ｇ·ｍ－ ２·ｄ－１） ０．３ｃ

水中固体物浓度（ｍｇ·Ｌ－１） １０ｃ 沉积物再悬浮速率（ｇ·ｍ－ ２·ｄ－１） ０．５ｃ

流入水中固体物浓度（ｍｇ·Ｌ－１） ５０ｃ 传质系数

气溶胶中固体物浓度（μｇ·ｍ－ ３） ３０ｃ 气溶胶干沉降速率（ｍ·ｈ－１） ７．２ｃ

沉积物中固体物浓度（ｍ３·ｍ－ ３） ０．１５ｃ 消除速率（空气体积 ／ 雨水体积） ２００００ｃ

水中固体物密度（ｋｇ·ｍ－ ３） １５００ｃ 降雨量（ｍ３·ｍ－２·ａ－１） １．２ｄ

沉积物中固体物密度（ｋｇ·ｍ－ ３） ２４００ｃ 空气一侧挥发传质系数（ｍ·ｈ－１） ３．００ｃ

气溶胶中固体物密度（ｋｇ·ｍ－ ３） １５００ｃ 水体一侧挥发传质系数（ｍ·ｈ－１） ０．０３ｃ

水中固体物有机碳含量 ０．０２％ ｃ 沉积物－水质量传输系数（ｍ·ｈ－１） ２．０×１０－４ ｃ

沉积物中固体物有机碳含量 ０．０４％ ｃ 沉积物－水分配系数（Ｌ·ｋｇ－１） ３８６９ｅ

流入水中固体物有机碳含量 ０．０２％ ｃ 悬浮微粒－水分配系数（Ｌ·ｋｇ－１） ９６３６ｅ

再悬浮固体物有机碳含量 ０．０４％ ｃ 污染物数据

向水体中的直接排放量（ｋｇ·ａ－１） ５６．０３ｆ

流入水相中的初始浓度（ｎｇ·Ｌ－１） ２２．８７ｇ

空气相中的初始浓度（ｎｇ·ｍ－ ３） ０ｈ

　 　 注：ａ．中国科学院环境评价部和长江水资源保护科学研究所（１９９６）； ｂ．赵海瑞等（１９９５）； ｃ．Ｄｉａｍｏｎｄ（１９９９）； ｄ．黄时达等（１９９４）； ｅ．为课题

组 ２０１３ 年 １ 月库区水环境中 ＴＢＴ 实测数据的计算值；ｆ．为根据文献（Ｙａｍａｍｏｔｏ ｅｔ ａｌ．， ２００９； 重庆新华网，２００４）的估算值； ｇ．为课题组 ２０１３ 年

１ 月库区水环境中 ＴＢＴ 实测的最大浓度值；ｈ．本文的初始设定值．

４　 结果和讨论（Ｒｅｓｕｌｔｓ ａｎｄ ｄｉｓｃｕｓｓｉｏｎ）

将模型所需输入参数代入 ＱＷＡＳＩ 等量浓度模

型计算，得到各环境相中内分泌干扰物 ＴＢＴ 的浓

度、跨环境介质的物质传输速率及各环境相中的转

化速率和滞留时间．表 ４ 给出了模型输出结果中各

环境相的逸度容量 Ｚ 值、过程传输参数 Ｄ 值、浓度

Ｃ 值、等量浓度 Ａ 值、半衰期及滞留时间．
根据前面模型所述，溶解水相的 Ｚ 值是以定义

值方式给出的，ＴＢＴ 在溶解水相中的逸度容量设为

１．００．从表 ４ 可以看出，在单一环境介质中，悬浮物

和沉积物的 Ｚ 值较大，对 ＴＢＴ 在环境体系中的化学
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归趋有很大影响．对于混合相来说，沉积物混合相因

其 Ｚ 值最大，对ＴＢＴ环境行为的影响效果最强．ＴＢＴ
在各个传输过程中的 Ｄ 值差异较大，对水相和沉积

物相而言，综合考虑其相互间的所有传输过程，可
以得到净传输方向是水到沉积物．也就是说，水相为

ＴＢＴ 的主要来源，沉积物相成了部分 ＴＢＴ 的最终归

宿．基于此，讨论 ＴＢＴ 在多介质环境中的迁移和归趋

行为时，必须将沉积物相放在优先考虑的地位．
从表 ４ 还可以看出，模型输出结果的水相中

ＴＢＴ 的浓度为 ５．２８ ｎｇ·Ｌ－１，沉积物相中 ＴＢＴ 的含量

为 ４．８０ ｎｇ·ｇ－１，这与我们 ２０１３ 年 １ 月研究结果实测

值（溶解态水相中 ＴＢＴ 浓度为 ＮＤ～１０．３５ ｎｇ·Ｌ－１，沉
积物中 ＴＢＴ 含量为 ３．１８～１７．０１ ｎｇ·ｇ－１（以干重计））
基本吻合（张科，２０１４）．从表 ４ 的数值来看，ＴＢＴ 在

水相中的滞留时间远小于沉积物相的滞留时间，这
是由于 ＴＢＴ 在水相中的反应过程传输参数 Ｄ 值较

大，当 ＴＢＴ 进入水环境后大部分会通过一系列反应

降解为其他降解产物．

表 ４　 各环境子相及混合相中的逸度容量 Ｚ 值与过程传输参数 Ｄ 值

Ｔａｂｌｅ ４　 Ｚ ａｎｄ Ｄ ｖａｌｕｅｓ ｏｆ ｖａｒｉｏｕｓ ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ ｓｕｂ⁃ｐｈａｓｅｓ ａｎｄ ｍｉｘｅｄ⁃ｐｈａｓｅｓ

环境相（子相） 逸度容量 Ｚ 值
（无量纲） 过程描述 参数类型 Ｄ 值 ／ （ｍ３·ｈ－１）

溶解水相 １．００ 沉积物掩埋 ＤＢ ４８３６３
空气相 １．００×１０－６ 沉积物再悬浮 ＤＲ １．０７×１０５

悬浮微粒相 １２２７５ 沉积物向水相扩散 ＤＴ ６．０２×１０５

沉积物相 ９２８６ 水相向沉积物扩散 ＤＴ ２．００×１０５

空气混合相 １．００×１０－６ 挥发 ＤＶ ３０００
沉积物混合相 １３９４ 水体中的反应 ＤＷ ３．１７×１０７

流入水混合相 １．４８ 沉积物中的反应 ＤＳ ２．７６×１０６

浓度 Ｃ、等量浓度 Ｑ 值 流入水 ＤＩ １．００×１０７

水相中的浓度（ｎｇ·Ｌ－１） ５．２８ 流出水 ＤＪ １．５０×１０７

沉积物中的浓度（ｎｇ·ｇ－１） ４．８０ 流入悬浮物 ＤＸ ４．８２×１０６

水相中的等量浓度（ｍｏｌ·ｍ－ ３） １．４８×１０－８ 流出悬浮物 ＤＹ １．４６×１０６

沉积物相中的等量浓度（ｍｏｌ·ｍ－ ３） ３．８１×１０－９ 降雨溶解 ＤＭ １．３７×１０５

环境相中的滞留时间 湿沉降 ＤＣ ５．４８×１０－８

水体相滞留时间（ｄ） ２８．０２ 干沉降 ＤＱ １．４４×１０－７

沉积物相滞留时间（ｄ） ９３３

　 　 图 １ 为三峡水库水环境 ＴＢＴ 的模型计算结果

示意图．从图 １ 可直观地看到体系中 ＴＢＴ 的主要来

源包括：流入水体（１３５２ ｋｇ·ａ－１）、流入悬浮物（６５１
ｋｇ·ａ－１ ） 、水中直接排放（５６．０３ｋｇ·ａ－１ ） ３个过程 ．而

图 １　 三峡水库水环境 ＴＢＴ 的模型计算结果示意图

Ｆｉｇ．１　 Ｉｌｌｕｓｔｒａｔｉｏｎ ｏｆ ＴＢＴ ｆｒｏｍ ｔｈｅ ｍｏｄｅｌ ｃｏｍｐｕｔａｔｉｏｎ ｉｎ ｔｈｅ ａｑｕａｔｉｃ ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔ ｏｆ ｔｈｅ ＴＧＲ
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其离开体系的主要途径为：流出水体（６３３ ｋｇ·ａ－１）、
流出悬浮物（６０．９６ ｋｇ·ａ－１）、水体中的净反应（１３３５
ｋｇ·ａ－１）和沉积物中的净反应（２９．９８ ｋｇ·ａ－１）．对水相

和沉积物相而言，综合考虑其相互间的所有传输过

程，可以得到净传输方向是水到沉积物，净传输速

率约为 ３０．５１ ｋｇ·ａ－１ ．由此可见，ＴＢＴ 进入水相后，一
部分会进入沉积物相，不再返回水相．对于水相和沉

积物相中 ＴＢＴ 的反应过程，模型的计算结果也给出

了简单说明．对于水相而言，水体中净反应速率为

１３３５ ｋｇ·ａ－１，当 ＴＢＴ 通过流入水体和直接排放进入

水环境后，水相中约有 ２ ／ ３ 的 ＴＢＴ 会通过化学降

解、生物降解、紫外降解等作用反应掉，生成 ＴＢＴ 的

降解产物二丁基锡（ＤＢＴ）和一丁基锡（ＭＢＴ），另有

一部分会通过水体及悬浮颗粒物流出体系，还有小

部分会通过悬浮颗粒物沉降作用及水体向沉积物

相扩散作用累积到沉积物中．沉积物中的反应速率

为 ２９．９８ ｋｇ·ａ－１，表明沉积物中的 ＴＢＴ 在该条件下

也会通过反应被消耗部分．沉积物中少部分 ＴＢＴ 会

通过沉积物掩埋累积并最终转移到底层沉积物，这
也充分说明了沉积物是水库水环境中 ＴＢＴ 的一个

重要归趋．
ＱＷＡＳＩ 等量浓度模型中 ＴＢＴ 的化学行为和归

趋取决于水库的环境属性、ＴＢＴ 的化学形态及模型

选用参数．为确定模型关键参数，对模型需进行敏感

度分析．敏感度分析采用敏感度因子（ Ｓ）或 Ｍｏｎｔｅ
ｃａｒｌｏ 法，本文采用前者，敏感因子定义为（Ｍａｃｋａｙ，
２００１）：

Ｓ ＝ Δ 输出量 ／ 输出量
Δ 输入量 ／ 输入量

图 ２ 为在输入参数值增加 ５０％情况下，对水⁃沉
积物间的净迁移速率进行敏感度分析的结果．从图 ２
可以直观看出，流入水体中 ＴＢＴ 的初始浓度（ＣＷ）、
库区流域面积（Ａ）、库区平均水深（ＹＷ）、悬浮微粒⁃
水分配系数（ＫＤＷ）对计算结果影响较大．除了库区

平均水深 ＹＷ为负值外，其余都为正值，这说明随着

水深的增加，水相向沉积物相的传输速率减小，其
他参数则与之相反．对于水⁃沉积物间净迁移转化速

率而言，流入水体中 ＴＢＴ 的初始浓度、库区流域面

积、库区平均水深、悬浮微粒⁃水分配系数这几个参

数很敏感．凡是对模型输出结果影响大、敏感度高的

输入参数，都需要对其取值进行慎重选择，以保证

模型计算结果的可靠性．因此，在确定输入参数时，
应尽可能准确地给出它们的数值，以免计算结果产

生较大误差．而对那些不敏感，或者说对输出结果值

影响不大的参数，其初始值就不必要求很高的精

确度．

图 ２　 水⁃沉积物间的净迁移速率敏感度分析

Ｆｉｇ．２　 Ｓｅｎｓｉｔｉｖｉｔｙ ａｎａｌｙｓｉｓ ｏｆ ｎｅｔ ｔｒａｎｓｆｅｒ ｒａｔｅ ｏｆ ｗａｔｅｒ⁃ｓｅｄｉｍｅｎｔ

５　 三峡水库运行方式对 ＴＢＴ 环境行为的影响

（Ｉｍｐａｃｔｓ ｏｆ ＴＧＲ ｏｐｅｒａｔｉｏｎ ｍｏｄｅ ｏｎ ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ
ｂｅｈａｖｉｏｒｓ ｏｆ ＴＢＴ）

三峡水库采用“蓄清排浑”的运作调度方式：大
坝配置有足够的泄洪排沙设施，当汛期上游来沙多

时，水库维持在较低水位下运行，使洪水和泥沙能

顺畅地排出水库外，以减少库内淤积；在汛后来沙

较少时开始蓄水，以供枯水期调节之用．当有洪水

时，可调蓄洪水，其后又可降低水位，使蓄洪时淤积

在有效库容的泥沙基本排出．按照这种运行方式，水
库的大部分库容将会长期地保存下来．

三峡水库 “蓄清排浑” 的运行方式可能会对

ＴＢＴ 在水库中的化学归趋产生影响．首先，由于汛期

水库中泥沙含量骤增，悬浮微粒－水分配系数和悬

浮微粒的密度会相应发生变化，而汛末后又逐渐恢

复到正常水平．课题组前期的研究结果表明，三峡水

库水环境中丁基锡化合物与悬浮颗粒物浓度间呈

显著正相关关系（张科， ２０１４），因此，三峡水库的这

种运行方式可能会影响到 ＴＢＴ 在三峡水库不同介

质中的重新分配．其次，蓄水期水库在高水位状态下

运行时，水库起到一个沉淀池的作用，从上游来的

污染物容易吸附在泥沙等悬浮物上并最终沉淀到

库底；而在水库泄水期，水中的污染物会有一个重

新混合的过程，悬浮微粒的沉降和再悬浮的综合作

用可能会对 ＴＢＴ 在环境系统不同介质中的传输速

率及滞留时间有重要影响．表 ５ 列出了汛期（低水位

运行下）和非汛期（高水位运行下）可能发生变化的

输入参数．
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表 ５　 模拟三峡水库运行方式对模型输入参数的影响

Ｔａｂｌｅ ５　 Ｃｈａｎｇｅｓ ｏｆ ｍｏｄｅｌ ｐａｒａｍｅｔｅｒｓ ｕｎｄｅｒ ｓｐｅｃｉａｌ ｄｒａｉｎｉｎｇ ｍｏｄｅ ｏｆ
ｔｈｅ ＴＧＲ

参数 单位
取值

非汛期 汛期

悬浮微粒－水分配系数 Ｌ·ｋｇ－１ ９６３６ａ ４３６２ｂ

悬浮微粒密度 ｋｇ·ｍ－ ３ １５００ ４５００

沉积物的再悬浮速率 ｇ·ｍ－２·ｄ－１ ０．５ １．５

悬浮物的沉降速率 ｇ·ｍ－２·ｄ－１ １．５ ３
　 　 注：ａ．为课题组 ２０１３ 年 １ 月库区水环境中 ＴＢＴ 实测数据的计算

值；ｂ．为课题组 ２０１２ 年 ８ 月库区水环境中 ＴＢＴ 实测数据的计算值；
其他数据来自文献（吴昊，２００４）．

表 ６ 为模型计算结果中部分重要参数的数值，
可以看出，在水体中 ＴＢＴ 排放量一定的情况下，与
非汛期相比，汛期库区水相中 ＴＢＴ 污染物浓度略微

升高，沉积物中 ＴＢＴ 浓度略有降低．在充分混合和沉

积物的再悬浮作用下，水体向沉积物的净迁移速率

降低，部分 ＴＢＴ 会重新进入水相，从而导致沉积物

中的 ＴＢＴ 浓度有所降低．汛期在悬浮微粒的沉降作

用及再悬浮作用下，ＴＢＴ 在水相中的滞留时间和非

汛期差别不大，但在沉积物相和环境系统相中的滞

留时间有所减小．由此可见，三峡水库的运行方式会

对 ＴＢＴ 在沉积物和水体间的迁移转化行为产生

影响．

表 ６　 汛期和非汛期模型输出结果比较

Ｔａｂｌｅ ６　 Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎ ｏｆ ｃａｌｃｕｌａｔｉｏｎ ｒｅｓｕｌｔｓ ｂｅｔｗｅｅｎ ｆｌｏｏｄ ｓｅａｓｏｎ ａｎｄ ｎｏｎ⁃
ｆｌｏｏｄ ｓｅａｓｏｎ

输出参数 单位
取值

非汛期 汛期

水体中浓度 ｎｇ·Ｌ－１ ５．２８ ５．３０

沉积物相中浓度 ｎｇ·ｇ－１ ４．８０ ４．５５

水⁃沉积物间的净迁移速率 ｋｇ·ａ－１ ３０．５１ ２３．４８

水相中的滞留时间 ｄ ２８．０２ ２８．０３

沉积物相中的滞留时间 ｄ ９３３ ７３３

环境系统相中总的滞留时间 ｄ ４３．４０ ３９．９６

６　 结论（Ｃｏｎｃｌｕｓｉｏｎｓ）

运用多介质环境 ＱＷＡＳＩ 等量浓度模型对三峡

水库中内分泌干扰物质 ＴＢＴ 的多介质迁移和最终

归趋进行模拟运算，模型能够较为合理地给出各个

物理化学过程的速率参数，可对 ＴＢＴ 在三峡水库这

种超大型河道型水库中跨介质间的迁移传输、各环

境相分布等作出定性和定量的模拟估计，模型输出

结果与实测结果较为吻合．三峡水库采用“蓄清排

浑”的运行方式对 ＴＢＴ 在沉积物和水体间的迁移转

化行为有重要影响．在水体中 ＴＢＴ 排放量一定的情

况下，与非汛期相比，汛期水相中的 ＴＢＴ 浓度会略

微升高，但沉积物相中的 ＴＢＴ 浓度、沉积物相中的

滞留时间和水⁃沉积物间的净传输速率均略微降低．
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