苏州和嘉兴地区农田土壤多环芳烃分布特征与源解析(
刘增俊1,2 滕 应1,2 黄 标1,2 李振高1,2  骆永明1,2†
(1 中国科学院南京土壤研究所, 土壤环境与污染修复院重点实验室, 南京 210008)

(2中国科学院研究生院, 北京 100049)
摘要  采集了长江三角洲地区苏州市的96个和嘉兴市的324个农田土壤样品，较为系统地分析了土壤中15种优控多环芳烃组成及含量，并运用比值法和主成分分析法判断了土壤中多环芳烃的来源。结果显示，苏州和嘉兴农田土壤中15种多环芳烃的总量范围分别为45.4 ~ 3703 μg kg-1和9.0 ~ 2421 μg kg-1，其平均值分别为312.5 μg kg-1和152.4 μg kg-1。苏州农田土壤苯并[a]芘含量平均值达21.4 μg kg-1，超过了前苏联制定的土壤苯并[a]芘最高允许值（20.0 μg kg-1）。苏州农田土壤中多环芳烃的含量从南部的吴江到北部的相城呈不断增加的趋势。嘉兴农田土壤多环芳烃含量远低于苏州，而在嘉兴毗邻吴江和上海的嘉善县土壤中多环芳烃含量较高。菲、荧蒽、苯并[b]荧蒽、芘、茚并[1,2,3-cd]芘是苏州土壤中多环芳烃的主要成分，而嘉兴土壤中多环芳烃的主要成分为菲、荧蒽、苯并[b]荧蒽、芘、屈。两个地区农田土壤多环芳烃的来源较为相似，主要为生物质和煤的燃烧以及石油源。
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多环芳烃(Polycyclic aromatic hydrocarbons, PAHs)是土壤环境中普遍存在的一类持久性有机污染物，其土壤污染状况研究受到各国环境科技工作者的广泛关注[1~5]。近10多年来，我国学者对东北污灌区[6,7]、天津地区[8,9]、珠江三角洲[10~12]、长江三角洲部分地区[13~15]土壤多环芳烃污染现状进行了调研。结果表明，上述地区土壤中均有多环芳烃检出，部分土壤受到多环芳烃的严重污染，且呈现从城市工业带到农村土壤环境的扩散态势。因此，对我国经济发达地区土壤多环芳烃污染的进一步系统调查是十分必要的。
长江三角洲地区是我国经济最发达的地区之一，在过去的20多年里，许多诸如冶炼厂、造纸厂、电镀厂和化工厂等中小型乡镇企业落户于该区城郊，给农田土壤带来了很大的环境压力。但对该地区农田土壤中多环芳烃的调查研究相对较薄弱，目前主要集中在南京、宜兴和慈溪等城郊地区[16,17]，涉及的研究范围辐射不大、研究点位也十分有限，且对不同发展背景区土壤中多环芳烃含量的比较研究更为鲜见。鉴于此，本文以苏州和嘉兴为代表研究了长江三角洲典型地区土壤多环芳烃的分布和来源，为该地区农田土壤环境质量和风险评估提供基础资料。
1 材料与方法

1.1 土壤样品采集

本研究区域包括苏州市的吴江市(WJ)、吴中区(WZ)和相城区(XC)，嘉兴市的嘉善市(JS)、平湖县(PH)、海盐县(HY)、海宁县(HN)、桐乡县(TX)、秀洲县(XZ)和秀城县(XCH)。农田土壤采样布点时主要考虑两市的土壤类型、土地利用状况、区域之间样点分布的均匀性等因素。一般每个采样点在600m2 范围内，采集6～8处耕层土壤，混合均匀后，四分法采集1.5 kg土样装袋。企业周围采样布点主要考虑企业的排污方式，若为水排污，则在排污口50～100m处、300 m2范围内采集6～8处耕层土壤样品，混合均匀，四分法采集1.5 kg土样装袋。若为大气排放，则在排污口的顺风或顶风方向50～100m处采样。若为固体堆放，则在堆放场地50～100 m2处采样。采样时均用GPS记录每个采样点的经纬度，详细记载样点的地理位置、土地利用历史、植被、土壤类型和现有及潜在的污染源等信息[18]。研究区土壤样点分布情况见图1。所有土壤样品经风干、磨细后，过2 mm筛，于暗处4℃贮存。
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图1 研究区土壤样点分布图

Fig.1 Distribution of soil sampling sites in the research area
1.2 土壤多环芳烃提取与分析
测定的15种多环芳烃分别为: 萘(Nap)、苊(Ace)、芴(Flu)、菲(Phe)、蒽(AnT)、荧蒽(FluA)、芘(Pyr)、苯并[a]蒽(B[a]A)、屈(Chry)、苯并[b]荧蒽(B[b]F)、苯并[k]荧蒽(B[k]F)、苯并[a]芘(B[a]P)、二苯并[a,h]蒽(DBA)、苯并[g,h,i]芘(B[ghi]P)和茚并[1,2,3-cd]芘(IP)。土壤样品多环芳烃提取与分析方法及质量控制（QA/QC）参见文献[19]。称取10.0g风干土壤样品，用60ml二氯甲烷索氏提取24h，旋转蒸干，加入2.0ml环己烷溶解,取0.5ml过硅胶柱, 用正己烷/二氯甲烷混合液(v/v =1:1)洗脱, 弃去第一组分1.0ml, 搜集第二组分2.0ml, 用高纯氮气吹干, 乙腈溶解定容。将60μl乙腈溶解的样品提取液注入HPLC(Class-VP5X, Shimadzu, Japan), 色谱分离柱为美国Varian公司的ChromSpher 5 PAH, 流动相为乙腈／水(60:40)混合物, 流速为0.5ml min-1, 柱温30℃。采用荧光检测器(RF-10AXL)检测。

2 结果与分析
2.1 农田土壤中多环芳烃的组分及含量

从表1可以看出，两个地区土壤中15种多环芳烃均被检测出，其多环芳烃的含量变异较大。苏州和嘉兴农田土壤中多环芳烃的总含量范围分别为45.4~3 703 μg kg-1和9.00~2 421 μg kg-1，平均值分别为312.5 μg kg-1和152.4 μg kg-1，前者远大于后者。苏州北部相城区一印染厂附近土壤中多环芳烃含量高达3 703 μg kg-1。苏州土壤中菲、荧蒽、苯并[b]荧蒽、芘、茚并[1,2,3-cd]芘是主要组分，其含量分别占多环芳烃总含量的11.3%、16.4%、11.5%、10.7% 和11.4%。嘉兴地区土壤中多环芳烃含量较高的点位主要分布在嘉善县西塘的水稻田，最高含量达到2421 μg kg-1。此外，海盐县靠近化工厂的土壤中多环芳烃含量达到了957.0 μg kg-1。嘉兴土壤中的主要组分是菲、荧蒽、芘、屈、苯并[b]荧蒽，其含量分别占多环芳烃总含量的17.6%、17.7%、11.3%、10.76%和12.0%。

表1 苏州和嘉兴地区农田土壤中多环芳烃组分及含量
Table 1 Composition PAH and their concentrations in the farmland soils of Suzhou and Jiaxing
	多环芳烃
PAHs
	苏州 Suzhou
	
	嘉兴 Jiaxing

	
	含量范围

Range
(μg kg-1)
	平均值

Average
(μg kg-1) 
	标准差

SD

(μg kg-1) 
	
	含量范围

Range
(μg kg-1)
	平均值

Average
(μg kg-1) 
	标准差

SD

(μg kg-1) 

	萘Naphthalene
	n.d.~11.5
	2.3
	3.3
	
	n.d.~25.6
	0.4
	2.2

	苊Acenaphthene
	n.d.~36.5
	2.5
	6.7
	
	n.d.~32.8
	0.9
	3.7

	芴Fluorene
	n.d.~21.0
	2.8
	2.5
	
	n.d.~12.3
	1.5
	1.6

	菲Phenanthrene
	6.9~142.7
	35.3
	20.9
	
	n.d.~170.2
	26.6
	23.0

	蒽Anthracene
	n.d.~23.4
	1.4
	3.3
	
	n.d.~30.6
	0.5
	2.7

	荧蒽Fluoranthene
	9.4~510.3
	51.4
	59.1
	
	2.4~482.8
	27.0
	31.4

	芘Pyrene
	5.6~282.2
	33.3
	37.4
	
	0.9~290.4
	17.3
	21.2

	苯并[a]蒽Benzo[a]anthracene
	2.9~621.1
	27.3
	65.8
	
	0.3~218.6
	10.8
	15.1

	屈Chrysene
	4.3~195.7
	28.2
	29.8
	
	0.8~153.2
	16.3
	16.8

	苯并[b]荧蒽Benzo[b]fluoranthene
	5.9~532.3
	35.8
	59.9
	
	n.d.~277.9
	18.4
	21.5

	苯并[k]荧蒽Benzo[k]fluoranthene
	2.0~273.6
	13.9
	28.7
	
	0.1~109.2
	5.9
	7.4

	苯并[a]芘Benzo[a]pyrene
	0.5~289.8
	21.4
	33.9
	
	n.d.~204.2
	8.1
	15.1

	二苯并[a,h]蒽Dibenzo[a,h]anthracene
	0.5~45.0
	3.6
	5.8
	
	n.d.~25.7
	1.4
	2.2

	苯并[g,h,i]芘Benzo[g,h,i]perylene
	n.d.~269.4
	17.8
	37.4
	
	n.d.~228.2
	5.1
	16.6

	茚并[1,2,3-cd]芘Indeno[1,2,3-cd]pyrene
	n.d.~509.5
	35.6
	61.0
	
	n.d.~257.1
	12.3
	21.7

	
	
	
	
	
	
	
	

	二环 2-Ring
	n.d.~11.5
	2.3
	3.3
	
	n.d.~25.6
	0.4
	2.2

	三环 3-Ring
	6.9~174.4
	42.0
	28.4
	
	n.d.~189.9
	29.4
	26.8

	四环 4-Ring
	22.5~1 609
	140.2
	185.7
	
	5.3~1 129
	71.4
	81.7

	五环 5-Ring
	8.9~1140.7
	74.7
	125.0
	
	0.1~617.0
	33.7
	45.0

	六环 6-Ring 
	n.d.~779.0
	53.4
	96.3
	
	n.d.~485.4
	17.4
	37.1

	总浓度Total PAHs concentration.
	45.4~3 703
	312.5
	424.1
	
	9.0~2 421
	152.4
	177.9


注：n.d.表示未检测出; nd: Not detected
根据欧洲农业土壤多环芳烃含量和分布情况[20]，将土壤多环芳烃污染程度分成以下四个水平：无污染(<200 μg kg-1)、轻度污染(200~600 μg kg-1)、中等污染(600~1000 μg kg-1)和严重污染(>1 000 μg kg-1)。依据这一划分标准，依据这一划分标准，一半以上的苏州土壤样品都受到了多环芳烃的污染，而嘉兴土壤样品约五分之一的样品受到污染，这一结果可能与两地的社会经济发展水平有关。
从图2可知，对不同环数多环芳烃而言，不论苏州还是嘉兴，农田土壤中四环多环芳烃的含量均是最高的，分别占总含量的44.9% 和46.9%，依次为三环、六环和五环多环芳烃，而二环多环芳烃浓度最低。整体而言，苏州和嘉兴农田土壤中高分子量多环芳烃含量占总含量的绝大部分，分别为85.8%和80.4%，可能是由于高分子量多环芳烃难降解且移动性弱造成的。 
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图2 苏州和嘉兴地区土壤中不同环数多环芳烃含量占总含量的比例

Fig. 2 Proportions of PAHs different in number of rings in soil samples of Suzhou and Jiaxing
2.2农田土壤中多环芳烃的分布特征
苏州和嘉兴两市所属的不同县区土壤样品中多环芳烃的含量变化也较大。对苏州市而言，相城区土壤中多环芳烃总含量为115.8~3 703 μg kg-1，平均值为502.5 μg kg-1，明显高于吴江市和吴中区的土壤，而三个县区土壤均为四环多环芳烃含量最高，二环多环芳烃含量最低。丁爱芳[14]报道吴江市水稻土中多环芳烃含量为219.5~1 629 μg kg-1，二环至四环多环芳烃是主要组分，分别占总含量的67.9%~98.3%，较本研究结果较低，这可能是由于样品采集点的不同造成的。在所研究的苏州三个区市中，土壤中多环芳烃的平均含量均大于 200 μg kg-1，提示三个区农田土壤可能均受到了不同程度的多环芳烃污染。吴江市、吴中区和相城区受污染农田土壤样品所占比例分别为37.7%、68.4%和70.8%。总体而言，从苏州南部的吴江市到北部的相城区，土壤受多环芳烃污染程度在不断增加。

    嘉兴市的嘉善县大多数土壤中多环芳烃含量为70~450 μg kg-1，其中污染较高的两个点位多环芳烃含量分别为2421 μg kg-1和957.0 μg kg-1。除嘉善县外，嘉兴市的海宁、桐乡土壤中多环芳烃含量平均值分别为92.7 μg kg-1 和164.7 μg kg-1, 均小于200μg kg-1。整体上看，嘉兴地区土壤多环芳烃污染相对较轻，不同地区多环芳烃轻污染土壤所占的比例分别为18.5%(平湖)、22.2%(海盐)、26.5%(桐乡)、4.76% (秀洲)、57.1%(嘉善)、14.3%(秀城) 和 11.1% (海宁)，明显低于苏州地区。在嘉兴不同地区中，四环多环芳烃含量最高。在桐乡、秀洲、嘉善和秀城的土壤中未检测到两环多环芳烃。
2.3农田土壤中多环芳烃的来源解析
2.3.1 主成分分析   为提高多环芳烃来源判定的精确度，主成分分析方法常被用来定量解析土壤多环芳烃的来源。主成分分析方法是一种多元统计方法，其能够在复杂的指标体系中筛选出若干个彼此不相关的综合性指标，且能反映出原来全部指标所提供的大部分信息[21]。本研究中分别对方差极大标准化转换的苏州和嘉兴多环芳烃含量的数据进行主成分分析。 结果表明，苏州农田土壤中15种多环芳烃的三个主成分累积方差贡献率为90.8%。主成分1(PC1)、主成分2(PC2)和主成分3(PC3)的方差贡献率分别为74.0%、28.9%和7.3%。图3给出了苏州土壤多环芳烃主成分1和主成分2的两维因子载荷图。除去萘和苊，大多数多环芳烃均与主成分1有较高的相关性。相关性最强的是四环以上的高分子量多环芳烃，包括荧蒽、芘、苯并[a]蒽、屈、苯并[b]荧蒽、苯并[k]荧蒽、苯并[a]芘、二苯并[a,h]蒽、苯并[g,h,i]芘和茚并[1,2,3-cd]芘。在这些相关的多环芳烃中，荧蒽、芘、苯并[a]蒽、屈、苯并[b]荧蒽、苯并[k]荧蒽、苯并[a]芘是煤炭燃烧的典型指示化合物[22~24]。据统计苏州地区2004年的钢铁产量达到2713万t，煤是钢铁厂主要的能量来源，这可能是上述高分子量多环芳烃大量存在原因之一。同时，苏州地区也有大量机动车辆，2004年底达到128万辆[25]，而二苯并[a,h]蒽、苯并[g,h,i]芘、茚并[1,2,3-cd]芘是机动车辆排放的尾气中的化合物[22~24]。荧蒽、菲和蒽有时作为焦炭和木材燃烧的指示化合物[24,26]，主成分1突出反映了苏州地区土壤中多环芳烃的来源主要包括煤的燃烧、机动车辆尾气排放和生物量的燃烧。
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图3 多环芳烃的主成分分析图（苏州）

Fig.3 Principal component analysis of PAHs (Suzhou)
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图4 多环芳烃的主成分分析图（嘉兴）

Fig.4 Principal component analysis of PAHs (Jiaxing)
而嘉兴土壤中15种多环芳烃两个主成分的累积方差贡献率为80.5%。主成分1(PC1)和主成分2(PC2)的方差贡献率分别为67.9%和12.6%。图4是嘉兴土壤多环芳烃两个主成分的因子载荷图。第一主成分与苏州地区的第一主成分有相似的特征，荧蒽、芘、苯并[a]蒽、屈、苯并[b]荧蒽、苯并[k]荧蒽、苯并[a]芘、二苯并[a,h]蒽、苯并[g,h,i]芘和茚并[1,2,3-cd]芘的载荷均较高，也体现了燃煤和汽车尾气排放的的贡献。第二主成分中萘、苊、芴和菲的载荷较高，主要体现了木材燃烧的贡献。

2.3.2比值法   近年来，多环芳烃比值法常用来判别环境中多环芳烃的来源[1,27~28]。对分子量为178的多环芳烃来说，蒽/蒽+菲比值常用来区分燃烧源和石油源。蒽/蒽+菲比值小于0.1通常可以指示石油源，而大于0.1 表明主要是燃烧源[29]。另外，对分子量为202的多环芳烃，荧蒽/荧蒽+芘比值小于0.4指示石油源，0.4~0.5之间指示液体化石燃料(如机动车和原油)燃烧源，而大于0.5则指示草、木材或煤炭的燃烧源[30]。本研究中，苏州土壤中多环芳烃蒽/蒽+菲比值范围是0~0.18(图5)。但是，在部分样品中未能检测到蒽。蒽/蒽+菲比值为零，可能是进入土壤前蒽比菲更易光解的缘故[31]。所以仅用蒽/蒽+菲比值还不足以精确判定土壤中多环芳烃的来源。荧蒽/荧蒽+芘比值为0.53~0.74，平均值为0.62，明显大于北京地区(0.40-0.57)[28]和巴塞罗那的比值(0.40~0.45)[32]。从图5可以看出，苏州农田土壤中多环芳烃主要来自草、木材或煤的燃烧。冶炼厂或造纸厂等工厂的煤碳燃烧，稻草等秸秆的露天焚烧以及生活用煤燃烧可能是多环芳烃污染的主要来源。多数土壤中蒽/蒽+菲的比值小于0.1提示了石油源的存在，可能是由于用内河航运繁忙常出现船只泄漏造成的油类污染河水、当地的印染和纺织等工业的废水灌溉引起的[15]。

由图6可知，嘉兴土壤中蒽/蒽+菲比值范围为0~0.35，与苏州土壤相似，部分土壤中未能检测到蒽和菲。从图6还可知，荧蒽/荧蒽+芘的比值在0.2~0.8之间，且大部分集中在0.5~0.8之间，表明草、木材或煤的燃烧是此地主要的多环芳烃来源[33]。荧蒽/荧蒽+芘的比值在0.2~0.4之间显示石油源是嘉兴土壤中多环芳烃的来源之一。部分土壤中荧蒽/荧蒽+芘的比值在0.4~0.5之间，说明石油等液体化石燃料的燃烧同样是嘉兴土壤多环芳烃的来源之一。
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图 5 多环芳烃蒽/蒽+菲和荧蒽/荧蒽+芘比值的十字交叉图（苏州）

Fig. 5 Cross plot of AnT/(AnT+Phe) ratio and FluA/(FluA+Pyr) ratio (Suzhou)
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图 6 多环芳烃蒽/蒽+菲和荧蒽/荧蒽+芘比值的十字交叉图（嘉兴）

Fig. 6 Cross plot of AnT/(AnT+Phe) ratio and FluA/(FluA+Pyr) ratio (Jiaxing)
3 结 论

1) 苏州地区农田土壤中多环芳烃的总含量高于嘉兴土壤，其平均值分别为312.5μg kg-1和152.4μg kg-1，其中四环多环芳烃在两个地区土壤中含量最高，而高分子量（包括四环、五环、六环多环芳烃）总量分别占15种PAHs全量的85.8%和80.4%。

2) 苏州和嘉兴不同县区农田土壤中多环芳烃含量变异很大。苏州地区从南部的吴江市到北部的相城区，农田土壤多环芳烃污染程度不断加重，而嘉兴地区以靠近吴江和上海的嘉善县农田土壤中多环芳烃含量较高。两个地区农田土壤中多环芳烃来源复杂且比较相似，既有生物质、煤和石油等化石燃料的燃烧，又有石油泄漏。有关各种多环芳烃来源的具体贡献率，还有待进一步探讨。
致 谢  感谢国家重点基础研究发展规划（973）项目（2002CB4108010）课题组其他成员在样品采集过程中的辛勤工作。

参考文献

[1] Wilcke W. Polycyclic aromatic hydrocarbons (PAHs) in soil: A review. J. Plant Nutr. Soil Sci., 2000, 163: 229~248
[2] Wilcke W. Global patterns of polycyclic aromatic hydrocarbons (PAHs) in soil. Geoderma, 2007, 141:157~166
[3] Agarwal T, Khillare P S, Shridhar V, et al. Pattern, sources and toxic potential of PAHs in the agricultural soils of Delhi, India. Journal of Hazardous Materials, 2009, 163:1 033~1 039

[4] Xing W Q, Luo Y M, Wu  L H, et al. Spatial distribution of PAHs in a contaminated valley in southeast China. Environ. Geochem. Health, 2006, 28: 89~96
[5] Zhang H B, Luo Y M, Wong M H, et al. Distributions and concentrations of PAHs in Hong Kong soils. Environ. Pollut., 2006, 141:107~114
[6] Li X J, Li P J, Lin X, et al. Spatial distribution and sources of polycyclic aromatic hydrocarbons in soils from typical oil-sewage irrigation area, Northeast China. Environ. Monit. Assess., DOI 10.1007/s10661-007-9974-x

[7] Song Y F, Wilke B M, Song X Y, et al. Polycyclic aromatic hydrocarbons (PAHs), polychlorinated biphenyls (PCBs) and heavy metals (HMs) as well as their genotoxicity in soil after long-term wastewater irrigation. Chemosphere, 2006, 65:1 859~1 868
[8] 左谦,刘文新,陶澍,等.环渤海西部地区表层土壤中的多环芳烃. 环境科学学报, 2007, 27(4): 667~671 Zuo Q, Liu W X, Tao S, et al. PAHs in surface soils from the western watershed of Bohai Sea(In Chinese). Acta Scientiae Circumstantiae, 2007, 27(4): 667~671
[9] Tao S, Cui Y H, Xu F L, et al. Polycyclic aromatic hydrocarbons in agricultural soil and vegetables from Tianjin. The Science of the Total Environment, 2004, 320: 11~24
[10] Chen L G, Ran Y, Xing B S, et al. Contents and sources of polycyclic aromatic hydrocarbons and organochlorine pesticides in vegetable soils of Guangzhou, China. Chemosphere, 2005, 60: 879~890

[11] 张天彬, 万洪富, 杨国义, 等. 珠江三角洲典型城市农业土壤及蔬菜中的多环芳烃分布. 环境科学学报, 2008, 28(11): 2375-2384 Zhang T B, Wan H F, Yang G Y, et a1. Distribution of polycyclic aromatic hydrocarbons in agricultural soil and vegetables of Foshan City in the Pearl River Delta (In Chinese). Acta Scientiae Circumstantiae, 2008, 28(11): 2 375~2 384

[12] Li Y T, Li F B, Chen J J, et al. The concentrations, distribution and sources of PAHs in agricultural soils and vegetables from Shunde, Guangdong, China. Envrion. Monit. Assess., DOI 10.1007/s10661-007-9816-x
[13] Ping L F, Luo Y M, Zhang H B, et al. Distribution of polycyclic aromatic hydrocarbons in thirty typical soil profiles in the Yangtze River Delta region, east China. Environ. Pollut., 2007, 147 : 358~365

[14] 葛成军, 安琼, 董元华, 等. 南京某地农业土壤中有机污染分布状况研究. 长江流域资源与环境, 2006, 15(3):361~365 Ge C J, An Q, Dong Y H, et al. Distribution of organic pollutants in agricultural soil in Nanjing City (In Chinese). Resources and Environment in the Yangtze Basin, 2006, 15(3): 361~365
[15] 丁爱芳, 潘根兴, 张旭辉. 吴江市水稻土中多环芳烃(PAHs)含量及来源的研究. 农业环境科学学报, 2005, 24(6): 1 166~1 170 Ding A F, Pan G X, Zhang X H. Contents and origin analysis of PAHs in paddy soils of Wujiang county (In Chinese). Journal of Agro-Environment Science, 2005, 24(6): 1 166~1 170
[16] 丁爱芳, 潘根兴, 李恋卿. 江苏省部分地区农田表土多环芳烃含量比较及来源分析. 生态与农村环境学报, 2007, 23(2): 7l~75 Ding A F, Pan G X, Li L Q. Contents and sources of PAHs in top soils of farmlands in parts of Jiangsu, China (In Chinese). Journal of Ecology and Rural Environment, 2007, 23(2): 7l~75
[17] 李久海, 董元华, 曹志洪, 等.慈溪市农田表层、亚表层土壤中多环芳烃(PAHs)的分布特征. 环境科学学报, 2007, 27(11): 1 909~1 914 Li J H, Dong Y H, Cao Z H, et a1. Distribution of polycyclic aromatic hydrocarbons(PAHs)in the surface and subsurface soils in Cixi County (In Chinese). Acta Scientiae Circumstantiae, 2007, 27(11): 1 909~1 914
[18] 邵学新,黄标,顾志权,等.长三角经济高速发展地区土壤pH时空变化及其影响因素. 矿物岩石地球化学通报, 2006,25(2):143~149 Shao X X, Huang B, Gu Z Q, et al. Spatial-temporal variation of pH values of soils in a rapid economic developing area in the Yangtze River Delta Region and their causing factors (In Chinese). Bulletin of Mineralogy, Petrology and Geochemistry, 2006, 25(2):143~149
[19] 钱薇, 倪进治, 骆永明, 等. 高效液相色谱-荧光检测法测定土壤中的多环芳烃. 色谱, 2007, 25(2): 221~225 Qian W, Ni J Z, Luo Y M, et al. Determination of polycyclic aromatic hydrocarbons in soil by high performance liquid chromatography with fluorescence detection (In Chinese). Chinese Journal of Chromatography, 2007, 25(2): 221~225
[20] Maliszewska K B. Polycyclic aromatic hydrocarbons in agricultural soils in Poland: Preliminary proposals for criteria to evaluate the level of soil contamination. Applied Geochemistry, 1996, ll(1/2):121~127
[21] Golobočanin D D, Škrbić B D, Miljević N R. Principle component analysis for soil contamination with PAHs. Chemometr. Intell. Lab., 2004, 72: 219~223
[22] Harrison R, Smith D J T, Luhana L. Source apportionment of atmospheric polycyclic aromatic hydrocarbons collected from an urban location in Birmingham, UK. Environ. Sci. Technol., 1996, 30: 825~832

[23] Simcik M F, Eisenreich S J, Lioy P J. Source apportionment and source/sink relationships of PAHs in the coastal atmosphere of Chicago and Lae Michigan. Atmo. Environ., 1999, 33: 5 071~5 079
[24] Larsen R K, Baker J E. Source apportionment of polycyclic aromatic hydrocarbons in the urban atmosphere: A comparison of three methods. Environ. Sci. Technol., 2003, 37: 1 873~1 881
[25] 苏州统计局. 苏州统计年鉴. 北京: 中国统计出版社, 2005 Suzhou Statistics Bureau. Suzhou Statistical Yearbook. Beijing: China Statistic Press (In Chinese), 2005
[26] Duval M M, Friedlander S K. Source Resolution of Polycyclic Aromatic Hydrocarbons in the Los Angeles Atmospheres: Application of a CMB with First Order Decay. U.S. EPA Report EPA-600/2-81-161, Washington, DC. 1981
[27] Zuo Q, Duan Y H, Yang Y, et al. Source apportionment of polycyclic aromatic hydrocarbons in surface soil in Tianjin, China. Environ. Pollut., 2007, 147: 303~310
[28] Zhou J B, Wang T G, Huang Y B, et al. Size distribution of polycyclic aromatic hydrocarbons in urban and suburban sites of Beijing, China. Chemosphere, 2005, 61: 792~799
[29] Budzinski H, Jones I, Bellocq J, et al. Evaluation of sediment contamination by polycyclic aromatic hydrocarbons in the Gironde estuary. Mar. Chem., 1997, 58: 85~97
[30] Yunker M B, Macdonald R W, Vingarzan R, et al. PAHs in the Fraser River basin: A critical appraisal of PAH ratios as indicators of PAH source and composition. Organic Geochemistry, 2002, 33: 489~515
[31] Fraser M P, Gass G R, Simoneit B R, et al. Air quality model evaluation data for organics. 5. C6–C22 non-polar and semipolar aromatic compounds. Environ. Sci. Technol., 1998, 32:1 760~1 770
[32] Aceves M, Grimalt J O. Seasonal dependent size distributions of aliphatic and polycyclic aromatic hydrocarbons in urban aerosols from densely populated areas. Environ. Sci. Technol., 1993, 27: 2 896~2 908
[33] Bucheli T D, Blum F, Desaules A, et al. Polycyclic aromatic hydrocarbons, black carbon, and molecular markers in soils of Switzerland. Chemosphere, 2004, 56: 1 061~1 076
DISTRIBUTION AND SOURCES ANALYSIS OF PAHs IN FARMLAND SOILS IN AREAS OF THE SUZHOU AND JIAXING
Liu Zengjun1,2 Teng Ying1,2 Huang Biao1,2 Li Zhengao1,2 Luo Yongming1,2†
(1 Key Laboratory of Soil Environment and Pollution Remediation, Institute of Soil Science, Chinese Academy of Sciences, Nanjing 210008, China) 

(2 Graduate University of Chinese Academy of Sciences, Beijing 100049, China)

Abstract A total of 420 farmland soil samples were collected, 96 from Suzhou area and 324 from Jiaxing area, for analysis of composition of PAHs and concentrations of the 15 types of PAHs under priority control with the aid of HPLC and for exploration of sources of the PAHs in the soil, using the ratioing technology and PCA. Results show that the total content of PAHs varied in the range from 45.4 μg kg-1 to 3703 μg kg-1 and from 9.00 μg kg-1 to 2421 μg kg-1 in Suzhou and Jiaxing, respectively. The mean concentration of B[a]P in the soils of Suzhou reached 21.4 μg kg-1, far beyond the maximum allowable value of 20.0 μg kg-1 set by the Former USSR. The content of PAHs in Suzhou displayed an increasing trend from south (Wujiang County) to north (Xiangcheng County), and much higher than in Jiaxing. And the content of PAHs in soils of Wujiang County and Jiashan County of Shanghai was rather higher. Phe, FluA, BbF, IP, and Pyr were the dominant PAHs in Suzhou, while Phe, FluA, Pyr, Chry, and BbF were in Jiaxing. The sources of the PAHs in the soils of the two regions were quite similar, mainly biomass, coal combustion and petroleum.
Key words Polycyclic aromatic hydrocarbons; Farmland soil; Distribution characteristics; Source
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