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基于序贯高斯条件模拟的土壤重金属含量预测与不确定性评价
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摘  要  土壤重金属含量的定量预测和预测结果的不确定性评价对生态风险评估具有现实意义。将1 155个表层土壤Hg样本分成两个无交集的数据集，309个样本用于模拟，另外864个样本用于验证，运用序贯高斯条件模拟方法对宜兴市土壤Hg的空间分布进行估值和模拟，并通过与传统地统计方法中的简单克里格估值进行对照，同时利用高斯序贯指示模拟探索单点和多点联合的不确定性。结果表明：基于同一个半方差模型，100次序贯高斯条件模拟方法得到的E-type型与简单克里格估值在空间分布上基本一致，两种方法的精度基本相同；随机抽取了第1、25、50、75、100次序贯高斯条件模拟的单次实现，将模拟结果和插值结果与846个点进行验证，5个单次实现的平均预测误差和均方根预测误差略高；以0.15 mg kg-1作为临界阈值的单点超阈值概率虽然较高，但其置信度不足以划定污染区域，在划定污染区域时应采用多点联合概率评估其可靠性。
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土壤属性制图的主要目的是表达土壤异质的空间信息，但由于空间预测模型的限制，由采样点位置的观测值来预测土壤性质空间分布的过程中包含的不确定性，将通过一系列的传递并对最终结果产生深刻影响[1]。克里格估值只能提供简化变异的空间分布模式，在极值和空间连续性模式敏感的应用中存在很大的局限性[2-4]，比如典型的土壤污染数据。随机模拟方法能克服“平滑效应”，它将数据作为一个整体，最大可能地接近真实的空间分布，因此近年来空间随机模拟方法的应用逐渐成为地统计学研究的主要趋势之一[5-8]。目前建模土壤性质常用的随机模拟方法包括序贯高斯条件模拟、序贯高斯协同模拟、序贯高斯指示模拟和序贯高斯指示协同模拟[8-10]。
据中国2014年发布的《全国土壤污染状况调查公报》显示：全国不同区域的土壤样品中总Hg含量为0.017～3.32 mg kg-1，表层0～20 cm的土壤Hg含量最高，点位超标率为1.6%[11]。长江三角洲重金属污染严重，Hg是主要的重金属污染元素。Hg进入土壤后，95%以上被固定在土壤表层[12]，且受人为活动影响较大。近年来苏南城市化建设与经济发展如雨后春笋，土壤污染的报道较为常见，本文以宜兴市土壤重金属地质调查数据为例，利用序贯高斯条件模拟方法描述土壤Hg的空间分布特征，并利用高斯序贯指示模拟进行土壤Hg超过设定阈值的概率分布评价，探索该区域土壤重金属含量空间预测的不确定性评价方法，对控制区域土壤重金属风险具有重要的理论和现实意义。
材料与方法
研究区概况
宜兴市地处江苏省南部（31°07′N～31°37′N， 119°31′E～120°03′E），总面积1 996 km2（含太湖水域面积242.3 km2）。宜兴市四季分明，全年温暖湿润，年平均气温15.7℃，1月平均气温2.8℃，7月平均气温28.3℃。年平均无霜期240多天。年平均雨日136.6 d，年平均降水量约1 177 mm，春夏雨水集中[13]。宜兴市自改革开放以来工业发展迅速，地形因素（地势南高北低，南部为丘陵山区，北部为平原区，东部为太湖渎区，西部为低洼圩区）也使得土壤重金属分布的异质性较强[14]。研究区的土壤以黄棕壤、水稻土、潮土为主。
样品采集与分析
数据来源于无锡市耕地质量生态地球化学调查，野外采样于2009年9月1日—15日完成。样点布设采用网格法，网格宽度为1 km，实际野外采样过程中，若样点落在建筑物或交通道路上，则选择点采样。样周围具备采集条件的地品采自表层0 ~ 20 cm，按照梅花采样法，采集半径20 m内的4～8个点混合样，装入样品袋带回实验室待测。各样点均用GPS记录其经纬度，并详细记录周围的环境信息。共采集了1 157个土壤表层样品（图1），土样风干后用玛瑙研钵研碎过20目尼龙筛，装袋备用，土壤Hg含量依照GB/T 22105《土壤质量总汞、总砷、总铅的测定 原子荧光法》，采用电感耦合等离子体原子荧光光谱法（ICP-MS）测定。
[image: ]
图1 研究区土壤采样点分布图
Fig.1 Sampling sites distribution of study area
1.1 数据处理
经实验室化学分析后，有两个样点的值分别为1.34和0.825 mg kg-1，考虑到重金属元素分布变异程度较高的固有属性，参照拉依达准则将误差标准扩充至平均值与10倍标准差的和，因此将这两个数据视为实验误差剔除，实际用于本研究的样本数量为1 155个。原始数据不符合正态分布，偏度和峰度分别为1.795和9.495。研究区内有25个样品高于国家土壤环境质量二级标准（GB15618.1995）0.3 mg kg-1，占样本总数的2.16%，高于全国平均水平[11]。本文利用GS+9.0进行半方差函数模型的拟合，运用ArcGIS10.1的高斯地统计模拟模块实现序贯高斯条件模拟。为了研究地统计模拟的特点和可靠性，将原始数据分为模拟数据集和验证数据集，以4 km×4 km网格对原采样点进行重采样，得到由309个样本组成的模拟数据集，其余846个样本则作为验证数据集用于模拟精度的验证。
[bookmark: OLE_LINK1][bookmark: OLE_LINK2][bookmark: OLE_LINK3]表1 土壤Hg含量描述性统计
Table 1 Descriptive statistics for soil Hg content
	
	样本数
	最小值
	中位数
	最大值
	平均值
	标准差
	变异系数
	偏度
	峰度

	
	Count
	Min
	Median
	Max
	Mean
	SD
	CV (%)
	Skewness
	Kurtosis

	全集Total data
	1 155
	0.018
	0.12
	0.61
	0.127 
	0.066 
	52.4 
	1.795
	9.495

	模拟数据集 Simulation set
	309
	0.025
	0.12
	0.61
	0.125 
	0.067 
	53.3 
	2.204
	14.01

	验证数据集 Validation set
	846
	0.018
	0.12
	0.48
	0.127 
	0.066 
	52.2 
	1.644
	7.840


本研究使用Box-Cox法对模拟数据集进行转换尝试变化参数，然后检验变换后的正态性是否足够理想，最终设置参数为0.202，转换后的偏度和峰度分别为0.0009和3.62，用SPSS中的单样本K-S检验对转换后的数据符合正态分布，可用于进一步分析。对模拟数据集中的样点做半方差云图和趋势分析，未发现明显的各向异性和趋势。
研究方法
[bookmark: OLE_LINK4][bookmark: OLE_LINK5]（1）半方差模型和序贯高斯条件模拟。本文采用半方差模型描述连续的土壤属性的空间自相关结构，揭示可能影响数据分布的因素，并用序贯高斯条件模拟（Sequential Gaussian Conditional Simulation, SGCS）定量刻画土壤属性的变异性和不确定性，通过随机变量的系列结果来统计不确定性。
（2）精度评价。为了测试半方差模型的拟合效果以及验证高斯地统计模拟的精确度和可靠性，需利用一种客观的检验方法进行评价。对序贯高斯条件模拟的精度，采用验证数据集中样点的Hg含量的平均预测误差（Mean Prediction Error, MPE）和均方根预测误差（Root Mean Square Prediction Error, RMSPE）来评价[16]。
（3）不确定性评价。本文采用高斯序贯指示模拟探讨土壤Hg的不确定性[10, 17]。单一空间位置x'上Hg含量的不确定性可以用该点Hg含量y'大于某个给定阈值yt的概率来定量表示，空间不确定性（spatial uncertainty）可以用于评价基于概率Pexceed描绘重金属空间分布的可信度[20]。
结果与讨论
土壤Hg含量空间变异结构特征
研究区土壤表层Hg含量的平均值为0.127 mg kg-1，变异系数达52.4%。半方差模型参数见表2，块金系数达0.504，属于中等强度变异，说明土壤Hg受到土壤母质、地形等结构因素和耕作、土壤改良等随机因素的共同影响。本文依据决定系数的大小，选择了拟合效果（R2=0.930）最佳的球状模型，并用此模型的参数进行克里格插值。
表2 Hg含量空间变异结构特征
Table 2 Structural characteristics of spatial variation of Hg content
	模型
	块金Nugget
	基台值Sill
	块金系数Nugget coefficient
	变程
	决定系数
	残差

	Model
	C0
	C0+C
	C0/(C0+C)
	Range(m)
	R2
	RSS

	球状Spherical
	0.057 2
	0.115 4
	0.504
	15 920
	0.930
	4.782×10-4

	线性Linear
	0.082 9
	0.122 1
	0.321
	27 299
	0.829
	4.202×10-4

	指数Exponential
	0.015 5
	0.110 0
	0.859
	7 020
	0.753
	6.866×10-4

	高斯Gaussian
	0.012 0
	0.107 0
	0.888
	3 152
	0.495
	1.285×10-3


克里格插值产生的交叉验证报告，均方根预测误差，标准平均值，平均标准误差已达到最小，并且均方根预测误差与平均标准误差非常接近，符合一般情况下模型最优的准则。本研究将序贯高斯条件模拟方法的实现次数设置为100，E-type模拟的土壤Hg空间分布与简单克里格估值呈现了相似的趋势（图2），高值集中在研究区的东北部太湖渎区和西部的洼地圩区的。
空间预测精度
将序贯高斯条件模拟得到E-type型，与抽取的第1、25、50、75、100次实现，提取栅格上的数值到验证数据集中的846个点上，对比模拟值与真实测量值。随机抽取的5个单次实现的平均预测误差与均方根预测误差均较简单克里格插值大（相差在0.01以内），E-type型与简单克里格的平均预测误差和均方根误差相差在0.0001以内，可见两种不同原理的方法在研究区尺度上运用的精度可以视作无差别。将阈值设定为当地土壤Hg的背景值0.2 mg kg-1和用于不确定性研究的0.15 mg kg-1的分类错误率范围分别为11.70%~12.88%和27.19%~30.14%。虽然5个单次实现的分类错误率均高于E-type，但是简单克里格估值与E-type型的分类错误率不存在显著差异，随机模拟与传统的地统计方法在精度上差异不显著。
简单克里格得到的空间分布更为平滑，E-type型会随着随机模拟指定次数的增加而更趋向于克里格估值（图2 ab）。平滑效应造成估值的数值值域范围较小[21]，克里格估值的取值范围为0.050~0.265 mg kg-1，E-type型模拟取值范围为0.048~0.276 mg kg-1。模拟数据集的峰度稍大，两种方法均会造成栅格数据向中值靠拢。在这种情形下，克里格插值的平滑效应尤为明显，数值集聚在0.121~0.18 mg kg-1。抽取的5个单次实现的模拟值均呈现正偏态，对栅格上的数值统计：0.091~0.12 mg kg-1的频数最大，0.061~0.09 mg kg-1和0.121~0.15 mg kg-1的频数次之，与输入数据的描述性统计一致。标准差在距离采样点较远的地方以及研究区边界有较大的误差方差，简单克里格得到的标准差在采样点半径500 m内较小，E-type型标准差（图2 cd）只在采样点局部较小，主要是因为克里格方差仅依赖于采样点的分布情况。
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注：a 序贯高斯条件模拟，b 简单克里格，c 序贯高斯条件模拟的标准差，d 简单克里格的标准差Note：a E-type of SGCS, b Prediction of SK, c SD of SGCS, d SD of SK
图2  Hg空间预测图和标准差图
Fig.2 Spatial prediction map and standard deviation map of soil Hg content
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图3 序贯高斯条件模拟的单次实现(a-e)
Fig.3 Values distributions of SGCS (a-e)
序贯高斯条件模拟借助Monto-Carlo方法，依据原始数据遵循的概率密度函数求解更具优势，模拟值的方差在任何时候均等于原始数据所遵循的高斯分布的方差，避免了平滑效应。此外，序贯高斯模拟条件将局部变异性重新添加到了其生成的表面中，克服了克里格方差与实际样本值无关的缺点[21]。克里格估值在每个位置得到的是最优估值，不存在任何可能的变化，误差表征的不确定性表现在不同的预测点位置之间。序贯高斯条件模拟的随机性服从条件，每次模拟结果再现输入数据的统计特征，即均值、方差、协方差、变异函数均与原始数据的均值、方差、协方差、变异函数保持一致。若干次模拟实现就在每个位置上产生了多个模拟结果，具备了概率论为基础的不确定性评价，可以对该位置空间变量可能的取值区间做数理统计。
空间预测的不确定性评价
本文以评价标准0.15 mg kg-1作为土壤Hg含量的阈值为例进行序贯指示模拟，模拟次数设为1 000次，利用局部不确定性评价[17]计算各个点位超过该临界阈值的概率，对这些区域做超阈值的联合分布概率，可以评价“污染区”的风险程度。
本文以1000次高斯序贯指示模拟为例探讨空间多个位置的不确定性，最大的标准差为0.0538，落在了未采土壤样本的水域，其次较大的标准差0.045落在临界概率为55%~65%的区域内。标准差与临界概率两者比值的最大值可用作表征相对最大误差，最大比值为8.18%表明结果可靠。将指示栅格的大小设定为100 m2，用超阈值概率[17]表征不同置信度下的土壤Hg超阈值区域。按95%、90%、85%、75%的阈值概率分别有206个、307个、511个和1 838个栅格，再对这些区域进行超阈值的联合评价，由表5所示，单点阈值概率达到95%、90%、85%区域的联合概率分别为24.76%、16.61%和10.00%，多点联合概率较单点临界概率的评价标准更加严格。当单点的临界概率达到75%时，采用联合概率进行计算只有2.77%，说明尽管临界概率比较高，但置信度不足以用作划定依据。
表层（0~20 cm）土壤Hg含量空间表达波动性大的区域，主要集中在该市距离太湖约3 km的新庄镇及和桥镇，同时该区域也是Hg含量较高的一带。结合土地利用类型和地图，新庄镇有五十多家灯具企业，江苏省首座含汞灯管处理装置在和桥镇投入运行，用于粉碎和酸洗回收金属汞和硫酸汞。固体废弃物如灯管的露天堆放及管理不善，易造成包膜破碎和污染物质向土壤渗透。污染物可通过大气沉降、径流等途径[22]，造成汞化合物对农田、水源的严重污染。经核实地图变更信息，宜兴市曾有六十余家涉铅、镉、汞、铬等重金属的化工企业，上百家涉汞灯具企业，数十家铅蓄电池企业。以及紫砂壶、玻璃、陶瓷、搪瓷、橡胶使用到的化工无机染料，农业有机肥的大量累积施用，均有可能造成土壤Hg含量的累积。土壤母质是土壤汞的最基本来源，但外界干扰是引起土壤Hg含量和空间波动性升高的重要因素[12]。结合高程DEM，土地利用方式和坡度是影响汞流失的重要原因，南部丘陵地区多个山庄和风景区的土壤Hg含量低，且空间表达的波动性很小。
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图4 临界概率Pc条件下获取的土壤Hg含量﹥0.15 mg kg-1的区域分布
Fig.4 Spatial distribution of Hg content > 0.15 mg kg-1 under the conditional of critical probability Pc
结 论
两种方法在本文的应用中精度无异；克里格估值具有明显的“平滑效应”，体现在空间分布的连续、估值值域范围的收束与数值分布向拟合面的集中，而序贯高斯条件模拟的数值服从概率密度函数，尊重了原始数据的分布，较好地保留了数据的变异特征；高斯序贯指示模拟可以评价空间任意位置上Hg含量大于该阈值的概率，衍生的不确定性研究结果有助于定量评估环境风险或健康风险、检测各种资源环境应用模型的稳健性以及误差传播等问题。
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Prediction of Soil Heavy Metals Content Based on Sequential Gaussian Simulation and Evaluation of Its Uncertainties：A Case Study of Soil Hg Content in Yixing
XU Chenxing1   PU Lijie1,2†   ZHU Ming1,2   XU Caiyao1   ZHANG Meng1   XU Yan2,3
(1 School of Geographic and Oceanographic Sciences, Nanjing University, Nanjing  210023, China)
(2 The Key Laboratory of the Coastal Zone Exploitation and Protection, Ministry of Land and Resources, Nanjing  210023, China)
(3 School of Environmental Sciences and Engineering, Suzhou University of Science and Technology, Suzhou, Jiangsu 215009, China)
Abstract Quantitative prediction of soil heavy metal content and evaluation of its uncertainties is of great practical significance to ecological risk assessment. In this study, a total of 1155 soil samples for Hg content analysis were sorted into two disjoint datasets, a simulation dataset of 309 samples and a validation dataset of 846 samples. In order to validate accuracy and reliability of the results of the usage of the Sequential Gaussian Conditional Simulation (SGCS) method, comparison was performed of this method with the Simple Kriging Interpolation method based on the same Semi-variance model parameters. Furthermore, Sequential Gaussian Indicator Simulation (SGIS) was used to delineate areas with soil Hg content beyond the threshold value, and to explore for uncertainties with single points and multi-point combination. Results show that the E-type of 100 rounds of SGCS and the SK prediction are quite similar, the difference between the two is small in Average Prediction Error and Root Mean Square Error. This paper sampled the 1st, 25th, 50th, 75th, and 100th round of single implementation of the SGCS method for comparison with the 846 points in the verification dataset in simulated value and interpolated value. The Mean Prediction Error and the Mean Square Prediction Error of the five rounds of single implementation are coincidentally and relatively higher, (within the range of 0~ 0.01). When threshold was set to be 0.15 mg kg-1, the single-point critical probability is relatively higher. However, its confidence level is by a certain degree not enough to delineate polluted areas. Multi-point joint probability should be used to evaluate the reliability of the contaminated area.

Key words  Soil heavy metal；Sequential Gaussian Conditional Simulation；Uncertainty evaluation；Soil mapping；Geostatistics
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