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摘要:为探明干湿交替型湖泊湖水 地下水系统内氮素的迁移转化影响因素及其潜在的生态健康风

险,以中国最大淡水湖鄱阳湖为研究对象,于 2022—2023 年采集鄱阳湖及周边地下水样品,采用

Pearson 相关性分析、结构方程模型、蒙特卡罗随机模拟、参数敏感性分析、同位素示踪方法,探究了

环境因子对氮素浓度的影响程度及三氮健康风险。 结果表明:硝态氮是研究区湖水和地下水中三

氮的主要成分;pH 值、温度、电导率、氧化还原电位、溶解氧、总有机碳和水位差对三氮浓度影响明

显,对总氮的影响效应分别为-0. 28、-0. 08、0. 246、0. 111、0. 039、-0. 118、-0. 07;研究区湖水 地下

水系统中成人和儿童的三氮健康风险达到不可接受水平的比例分别为 0. 04% ~ 5. 23%、0. 42% ~
16. 79%;三氮浓度、暴露频率对健康风险评价结果具有较高的参数敏感性。
关键词:氮素;湖水 地下水交互作用;干湿交替型湖泊;迁移转化;健康风险;鄱阳湖

中图分类号:X524　 　 　 文献标志码:A　 　 　 文章编号:1004 6933(2025)05 0296 12

Influencing
 

factors
 

of
 

nitrogen
 

migration
 

and
 

transformation
 

and
 

health
 

risks
 

in
 

lake-groundwater
 

system
 

of
 

a
 

typical
 

dry-wet
 

alternating
 

lake / / WANG
 

Xihua1 ,
 

LIU
 

Zejun1 ,
 

WANG
 

Hanmei2 ,
 

JIA
 

Shunqing1 ,
 

MAO
 

Boyang1 ,
 

LUO
 

Chengming1 ,
 

DAI
 

Yan1(1. College
 

of
 

Civil
 

Engineering,
 

Tongji
 

University,
 

Shanghai
 

200092,
 

China;
 

2. Shanghai
 

Institute
 

of
 

Geological
 

Survey,
 

Shanghai
 

200040,
 

China)
Abstract:

 

To
 

explore
 

the
 

influencing
 

factors
 

of
 

nitrogen
 

migration
 

and
 

transformation
 

in
 

lake-groundwater
 

system
 

of
 

dry-wet
 

alternating
 

lakes
 

and
 

its
 

potential
 

ecological
 

health
 

risks,
 

taking
 

the
 

Poyang
 

Lake,
 

the
 

largest
 

freshwater
 

lake
 

in
 

China,
 

as
 

the
 

research
 

object,
 

this
 

study
 

collected
 

samples
 

of
 

Poyang
 

Lake
 

water
 

and
 

surrounding
 

groundwater
 

from
 

2022
 

to
 

2023
 

to
 

explore
 

the
 

influencing
 

degree
 

of
 

environmental
 

factors
 

on
 

nitrogen
 

concentrations
 

and
 

the
 

health
 

risks
 

of
 

three
 

nitrogen
 

species.
 

The
 

research
 

methods
 

employed
 

included
 

Pearson
 

correlation
 

analysis,
 

structural
 

equation
 

modeling
 

( SEM),
 

Monte
 

Carlo
 

random
 

simulation,
 

parameter
 

sensitivity
 

analysis,
 

and
 

isotope
 

tracing
 

method.
 

The
 

results
 

showed
 

that:
 

nitrate
 

nitrogen
 

was
 

the
 

dominant
 

component
 

of
 

the
 

three
 

nitrogen
 

species
 

in
 

both
 

lake
 

water
 

and
 

groundwater
 

in
 

the
 

study
 

area;
 

environmental
 

factors
 

such
 

as
 

pH
 

value,
 

temperature,
 

electrical
 

conductivity
 

(EC),
 

oxidation-reduction
 

potential
 

(ORP),
 

dissolved
 

oxygen
 

( DO ),
 

total
 

organic
 

carbon
 

( TOC ),
 

and
 

water
 

level
 

difference
 

had
 

significant
 

impacts
 

on
 

the
 

concentrations
 

of
 

the
 

three
 

nitrogen
 

species,
 

with
 

respective
 

impact
 

effects
 

on
 

total
 

nitrogen
 

( TN)
 

of
 

- 0. 28,
 

- 0. 08,
 

0. 246,
 

0. 111,
 

0. 039,
 

-0. 118,
 

and
 

-0. 07;
 

in
 

the
 

lake
 

water-groundwater
 

system
 

of
 

the
 

study
 

area,
 

the
 

proportions
 

of
 

adults
 

and
 

children
 

whose
 

the
 

health
 

risks
 

of
 

the
 

three
 

nitrogen
 

species
 

reached
 

an
 

unaceptable
 

level
 

were
 

0. 04% ~ 5. 23%
 

and
 

0. 42% ~ 16. 79%,
 

respectively;
  

the
 

concentrations
 

of
 

the
 

three
 

nitrogen
 

species
 

and
 

exposure
 

frequency
 

exhibited
 

high
 

parameter
 

sensitivity
 

to
 

the
 

results
 

of
 

health
 

risk
 

assessment.
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　 　 氮是自然界中广泛存在的关键元素,氮气(N2 )
是大气中含量最高的成分,占大气总量的 78% 以

上;同时,氮也是人体及动植物体内不可或缺的重要

化学元素之一[1] 。 氮素受人类活动影响显著,进而

对全球气候变化、环境安全及人类健康产生重要影

响。 环境中氮氧化物的排放可能诱发酸雨,加剧全

球温室效应;过量施用氮磷肥料、排放未经处理的工

业废水等,则会引发水体富营养化,导致溶解氧降

低、水生态系统失衡、水质恶化等一系列环境问

题[2-4] 。 此外,特定形态的氮还具有一定的毒性特
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征,饮用硝态氮浓度较高的水体可能增加人体患高

铁血红蛋白症的风险;亚硝酸盐氮可在人体内转化

为致癌性的亚硝胺类物质;有机氮类物质则会损害

人体肝功能和周围神经系统[5-6] 。 因此,近年来,环
境中的氮素已成为水文、气象、生态等领域学者重点

关注的对象。
相关学者针对水体中氮素的污染、负荷及滞

留[7-8] ,氮素来源分析[9-10] 、 迁移转化及影响因

素[11] ,氮素的潜在生态及健康风险[12] ,氮污染的模

拟与预测等[13]进行了大量研究。 在地下水 地表水

交互作用带,因地下水与地表水的水环境特征存在差

异,二者的混合作用易引发交互带内不同氮浓度水体

的物理混合过程。 此外,温度、pH
 

值、盐度、氧化还原

电位(Eh)的剧烈变化,也会对氮素迁移转化各环节

的生物地球化学反应产生显著影响[14-16] 。 同时,地下

水 地表水交互作用带有机碳源丰富,不仅是硝酸盐

反硝化作用的关键区域,也是氮素迁移转化研究的重

点关注地带[17-18] 。 然而,当前对于干湿交替型湖泊地

表水 地下水交互作用带氮素迁移转化影响因素的研

究尚不充足,其相关生态健康风险也未明确。
鄱阳湖是中国第一大淡水湖泊,其湖水资源与

周边工农业生产及居民生活用水密切相关。 同时,
作为长江中游地区重要的通江湖泊与洪泛湖泊,鄱
阳湖水文连通关系复杂,湖泊水文情势的季节性差

异显著,素有“丰水成湖,枯水成河” 之称[19-20] 。 受

此影响,湖泊水面面积季节性变化明显,Xiao 等[21]

研究表明,湖区水体整体呈现间歇性特征。 因此,湖
泊周边地下水与湖水的交互作用也呈现季节性动态

变化特征[22-23] 。 复杂多变的地表水文连通情况、湖
泊水文的季节性动态变化,以及湖泊周边地下水与

湖水交互作用的动态演化,使得湖水 地下水交互作

用带氮素的迁移转化受水文情势变化影响显著,也
使得该地区氮素迁移转化研究成为同类研究中的难

点[24-25] 。
基于 2022—2023 年鄱阳湖丰、平、枯水期采集

的鄱阳湖及周边含水层地下水样品, 本文采用

Pearson 相 关 性 分 析、 结 构 方 程 模 型 ( structural
 

equation
 

modeling,SEM)、非确定性健康风险评价、
同位素示踪等方法,探究鄱阳湖湖水 地下水系统氮

素迁移转化影响因素及其潜在生态健康风险,以期

为类似大型淡水湖泊地区水文及水环境研究、水资

源合理开发利用与保护提供参考。

1　 研究区概况与数据

1. 1　 研究区概况

研究区包括鄱阳湖及沿湖周边地区。 鄱阳湖

(28. 5°N ~ 29. 9°N,115. 7°E ~ 116. 9°E)位于长江流

域中游,是中国第二大湖泊及第一大淡水湖泊,有
“候鸟王国”的美誉,对当地水文循环和生态环境具

有重要的调控作用[26] 。 鄱阳湖流域为亚热带暖湿

季风气候,全年平均气温 17. 5℃ ;夏季气温 28. 4 ~
30. 0℃ ,冬季气温降至 4. 2 ~ 7. 2℃ ;降雨、蒸散发年

内分配不均,年均降水量 14 00 ~ 2 400 mm,年均蒸发

量 800 ~ 1 100 mm,降雨主要集中在 4—6 月,蒸发强

度 7 月最强,1 月最弱[27-28] 。

图 1　 研究区概况及采样点位示意图

Fig. 1　 Overview
 

of
 

the
 

study
 

area
 

and
 

sampling
 

sites

鄱阳湖是典型的季节性、过水性、吞吐性湖泊,
其水源主要来自赣江、修水、抚河、信江、饶河等 5 条

河流(图 1),同时还接纳博阳河、漳田河、潼津河等

支流的区间来水补给。 这些来水经鄱阳湖调蓄后,
于湖口县汇入长江。 鄱阳湖汛期早于长江,每年 5、
6 月长江尚未进入汛期时,鄱阳湖可向长江补水,发
挥水源涵养作用;而 7、8 月长江汛期来临时,湖口可

能发生长江水倒灌入湖现象,助力缓解长江流域的

洪涝压力。 鄱阳湖湖面面积年际变化不均,丰水期

时,湖区几乎全部被淹没, 最大湖面面积可达

3 000 km2 以上;枯水期时,仅北部永久湖区保留规

模化水体,其余原洪泛区域则以大小不一的碟形湖

为主,湖面面积降至
 

800 km2
 

以下[29] 。 鄱阳湖水文

情势的季节性动态变化和间歇性水体的广泛分布,
使其成为典型的干湿交替型湖泊[21] 。 鄱阳湖四周

以山地丘陵为主,中部为平原,地下水流向多从四周

山地流入湖中。 东南部赣抚平原则受赣江入湖径流

的影响,地下水基本呈现向湖泊流动的特征,从而在

湖泊周边形成大面积的硝酸盐还原带[30-31] 。
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鄱阳湖周边区域经济发展水平存在显著差异。
西侧分布有南昌、九江等大型城市及工业园区,经济

发展水平较高;东侧则为鄱阳县、都昌县等县级城

市,土地利用类型以农业用地为主,经济发展程度较

低。 遥感影像显示,鄱阳湖流域(环湖带)土地利用

类型中,农业用地占比超过
 

50%[29] 。 近年来,受到

农业生产中化肥施用不合理、排放未经处理的工业

废水及生活污水等人类活动的影响,鄱阳湖湖水与

地下水中的氮素浓度显著升高,进而引发湖泊富营

养化、水质恶化等一系列生态环境问题,并表现出与

农业活动、城市化建设及氧化还原环境时空分布密

切相关的特点[32-34] 。
1. 2　 数据来源及质量控制

于 2022 年 10 月、2023 年 4 月和 2023 年 8 月采

集鄱阳湖湖水及周边(图 1) 地下水水样各 49 个。
其中 2022 年 10 月处于鄱阳湖的枯水期,采集地下

水和湖水水样各 13 个;2023 年 4 月和 8 月分别处

于鄱阳湖的平水期和丰水期,采集地下水和湖水水

样各 18 个[35] 。 地下水采集于鄱阳湖周边的浅层含

水层。 取样前,先用取样位置处的湖水或地下水洗涤

取样瓶和取样仪器 3 次或 4 次,用 0. 45 μm 滤膜过滤

收集的样品。 水样密封在 125 mL 聚氯乙烯瓶中,以
避免与大气接触。 之后,立即将水样冷藏于 4℃以下

的密封箱中,并运送到实验室进行室内测试。
水样的检测遵循 GB

 

3838—2002《地表水环境

质量标准》 和 GB / T
 

14848—2017 《地下水水质标

准》。 使用离子色谱仪( ICS-600,Dionex
 

Aquion)检

测阴 离 子 和 阳 离 子 浓 度, 紫 外 分 光 光 度 计

( UV1800PC ) 检 测 氮 素 浓 度, LGR ( Los
 

Gatos
 

Research)液态水同位素分析仪( IWA-45EP ) 检测

氢、氧同位素含量,并使用同位素的千位偏差值来描

述同位素含量。
此外,数字高程模型(DEM)数据获取自地理空

间数据云网站( https: / / www. gscloud. cn / );地理数

据的处理和可视化工作采用 Arcgis 软件 ( Arcgis
 

10. 8. 1,ESRI)完成;数据的绘图、拟合和制图则通

过软件 Origin(OriginPro
 

2023,OriginLab)实现。

2　 研究方法

2. 1　 相关性分析

采用 Pearson 相关性分析法对各环境因子和三

氮(NO-
3 -N、NH+

4 -N、NO-
2 -N)浓度的相关关系进行探

讨。 Pearson
 

相关系数又称 Pearson 积矩相关系数,
是反映两个变量之间线性关系密切程度的指标,定
义为两个变量间协方差与各自标准差乘积的比

值[36] 。 相关系数通常用 r 表示,一般 r 值越大,表示

两指标间相关性越好,反之则越差。 本文涉及的环

境因子包括 pH 值、温度(T)、电导率( EC)、氧化还

原电位、溶解氧( DO)、总有机碳( TOC) 和水位差

(Δh),水位差为相邻地下水采样点水位高程 HG 减

去湖泊采样点水位高程 HL。
2. 2　 SEM

SEM 是一种类似网络分析的统计分析模型,通
过路径系数描述自变量与因变量之间的直接和间接

影响效应[37] 。 SEM 能够在样本量较少的情况下有

效揭示结构性规律,且不要求样本数据服从正态分

布,适用于探索性或解释性的理论研究[38] 。
SEM 构建主要包括以下步骤:①根据文献综述

或实证知识,提出变量间因果关系的假设,随后借助
 

SEM
 

将这些假设转化为数学模型;②通过多项拟合

指标对模型进行验证,并不断调整模型直至其通过

检验[39] 。
SEM 的拟合效果需通过多项指标进行评估,包

括卡方( χ2 )、自由度( df)、显著性(p)、拟合优度指

数(GFI)、比较拟合指数(CFI)和标准化残差均方根

(SRMR)等。 ①χ2 用于评估多个路径之间差异的显

著性,其值越小,模型拟合效果越优,χ2 / df<5 时模型

可接受,χ2 / df<2 时模型拟合效果较好;②GFI 主要

通过决定系数和回归标准差来评估模型与样本观测

值的拟合度,取值范围为 0 ~ 1,越接近 0,拟合效果

越差,GFI 大于等于 0. 9 时模型拟合良好;③CFI
 

则根

据比较假设模型与独立模型的拟合情况进行评估,取
值为 0~1,越接近 0 拟合越差,CFI 大于等于

 

0. 9 时模

型拟合良好;④SRMR 越接近 0,模型拟合效果越好,
SRMR 小于 0. 05 表示模型拟合效果很好。

本文使用 R 编程语言中的 lavaan 包( RStudio
 

4. 3. 3)构建 SEM,与 Pearson 相关性分析一致,涉及

环境因子 pH 值、T、 EC、 Eh、 DO、 TOC 和 Δh,以及

NO-
3 -N、NH+

4 -N、NO-
2 -N、TN 等氮素组分。

2. 3　 人类健康风险评价

人类健康风险评价体系 ( human
 

health
 

risk
 

assessment,HHRA)由美国环保署( EPA)提出,主要

包括危害识别、剂量 效应分析、暴露评价、风险表征

4 个步骤[40] 。 通常认为三氮对人类健康存在非致

癌性风险,人体接触水中氮素污染物的主要途径是

摄入饮用水或皮肤接触[27,41] 。
人类总体健康风险按下式计算:

H =
H1 + H2

R
(1)

式中:H 为计算的人类总体健康风险;H1 为由饮用

水引起的健康风险,mg / (kg·d);H2 为通过皮肤接

触引起的健康风险,mg / ( kg·d);R 为风险表征参
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数。 NO-
3 -N、NH+

4 -N、NO-
2 -N 的风险表征参数分别为

1. 6、0. 1、0. 97 mg / (kg·d)。
由饮用水引起的健康风险计算公式为

H1 =
ρIFoE
BA

(2)

图 2　 研究区氮素质量浓度及降水量、蒸发量统计

Fig. 2　 Statistics
 

on
 

nitrogen
 

mass
 

concentration
 

and
 

meteorological
 

elements
 

in
 

the
 

study
 

area
 

表 1　 非确定性人类健康风险评价模型暴露参数统计

Table
 

1　 Value
 

selection
 

and
 

range
 

of
 

exposure
 

parameters
 

in
 

non-deterministic
 

human
 

health
 

risk
 

assessment
 

model

参数 单位 分布类型 成人 儿童 参考文献

人体摄入水量 mL / d 正态分布 (1. 5,0. 15) (0. 85,0. 09) [44]
暴露频率 d 三角分布 (180,345,365) (180,345,365) [44]
暴露周期 a 单点 30 6 [45]
人体体重 kg 对数正态 (61. 5,6. 10) (15. 0,1. 50) [44]

非致癌作用的平均时间 d 单点 365E 365E [45]
皮肤接触的每日暴露频率 单点 1 1 [27]

皮肤暴露表面积 cm2 单点 16 000 10 000 [46]
皮肤渗透系数 cm / h 单点 0. 001 0. 001 [27]

暴露时间 h / d 单点 0. 4 0. 4 [27]
转换因子 单点 0. 001 0. 001 [27]

式中:ρ 为三氮的质量浓度,mg / L;I 为人体摄入水

量,L / d;Fo 为经口摄入途径的暴露频率,d / a;E 为

暴露周期,a;B 为人体体重,kg;A 为非致癌作用的

平均时间,d。
通过皮肤接触引起的健康风险计算公式为

H2 =
ρKtVFdESC

BA
(3)

式中:K 为皮肤渗透系数,cm / h;t 为暴露时间,h / d;
Fd 为经皮肤摄入途径的暴露频率,d / a;S 为皮肤暴

露表面积,cm2;V 为皮肤接触的每日暴露频率,取值

为 1;C 为转换因子,取值为 0. 001[42] 。
选取成人 ( 大于等于 18 岁) 和儿童 ( 小于

18 岁)两个年龄组进行健康风险评价。 H 的界限值

为 1. 0,超过 1. 0 表示非致癌风险程度较高,对人体

健康造成的风险不可接受;反之则表示健康风险可

以接受。 健康风险评价本身具有不确定性,而基于

蒙特卡罗(Monte-Carlo)随机模拟的
 

HHRA
 

,通过概

率分布对参数进行随机化处理,能够有效降低评价

结果的不确定性[43] 。 本文在确定性健康风险评价

的基础上引入蒙特卡罗随机模拟方法进行非确定性

健康风险评价,通过查阅文献确定 HHRA 中各参数

的分布类型和范围,并进行了
 

10 000
 

次蒙特卡罗随

机模拟,以获得 5%和 95%置信水平的稳定概率风

险(表 1),具体计算通过
 

Crystal
 

Ball
 

风险模拟软件

(Oracle
 

Crystal
 

Ball
 

11. 1. 2. 4)完成。

3　 结果与分析

3. 1　 水文与水化学指标统计分析

图 2 为研究区氮素质量浓度及降水量、蒸发量

统计,表 2 和表 3 分别为研究区地下水、湖水水位及

水化学指标统计。 由图 2 可见,水文与水化学参数

在 3 个采样时期差异显著,2022 年 10 月至 2023 年

8 月,研究区降水量在 24. 38~ 306. 58 mm 之间波动,
蒸发量则在 43. 0~ 27. 83 mm 范围内变化;在 3 个采

样时段,TN 质量浓度呈现下降趋势,其中地下水和湖

水中 TN 平均质量浓度分别由 7. 08 mg / L 降至

3. 43 mg / L、2. 31 mg / L 降至 1. 29 mg / L。
由表 2 和表 3 可见,①水化学指标 NO-

3 -N 是研

究区无机氮的主要存在形式,地下水中 NO-
3 质量浓

度 变 化 范 围 为 0. 1~ 43. 28 mg / L, 平 均 值 为

12. 28 mg / L; 湖水中 NO-
3 质量浓度变化范围为
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表 2　 研究区地下水水位及其水质理化参数统计

Table
 

2　 Statistics
 

of
 

groundwater
 

level
 

and
 

physicochemical
 

parameters
 

of
 

water
 

quality
 

in
 

the
 

study
 

area

类别 pH 值 T / ℃ HG / m EC /
(μs / cm) Eh / mV

质量浓度 / (mg / L)
DO NH+

4 NO-
2 NO-

3 TN TOC
δ18 O-

H2 O / ‰
δ15 N-

NO-
3 / ‰

δ18 O-
NO-

3 / ‰
最小值 4. 95 10. 50 13. 20 104. 00 -74. 00 0. 14 <DL <DL 0. 10 0. 62 2. 60

 

-8. 50 -5. 04 -8. 95
最大值 7. 85 27. 60 56. 60 1 050. 00 417. 00 19. 60 7. 03 3. 03 43. 28 17. 56 26. 10

 

-3. 90 36. 67 35. 31
平均值 6. 56 20. 83 37. 66 305. 40 194. 38 7. 13 0. 43 0. 20 12. 28 5. 27 8. 55

 

-6. 13 11. 11 5. 34
标准差 0. 74 3. 19 12. 02 178. 41 122. 07 3. 91 1. 04 0. 59 10. 08 4. 12 5. 28

 

0. 83 7. 25 7. 89

表 3　 鄱阳湖湖水水位及其水质理化参数统计

Table
 

3　 Statistics
 

of
 

lake
 

water
 

level
 

and
 

physicochemical
 

parameters
 

of
 

water
 

quality
 

in
 

the
 

Poyang
 

Lake

类别 pH 值 T / ℃ HG / m EC /
(μs / cm) Eh / mV

质量浓度 / (mg / L)
DO NH+

4 NO-
2 NO-

3 TN TOC
δ18 O-

H2 O / ‰
δ15 N-

NO-
3 / ‰

δ18 O-
NO-

3 / ‰
最小值 6. 05 11. 20 8. 10 65. 00 -85. 00 2. 49 <DL <DL 0. 09 0. 17 2. 37

 

-7. 41 -16. 75 -12. 65
最大值 9. 28 39. 50 59. 00 549. 00 355. 00 16. 28 6. 25 0. 70 12. 49 5. 28 29. 03

 

3. 06 24. 02 38. 16
平均值 7. 35 25. 84 33. 91 179. 13 201. 92 9. 69 0. 61 0. 13 3. 13 1. 85 10. 05

 

-4. 02 6. 21 1. 32
标准差 0. 67 5. 66 12. 93 84. 11 90. 56 3. 17 0. 92 0. 15 2. 82 1. 03 7. 29

 

2. 04 7. 70 8. 40

0. 09 ~ 12. 49 mg / L,平均值为 3. 13 mg / L。 NO-
3 -N 质

量浓度在 2023 年 4 月相对较高,而在 2022 年 10 月

和 2023 年 8 月则相对较低,这可能与研究区 4 月农

业活动频率增加有关。 灌溉和施肥等农业活动导致

氮肥中的 NO-
3 -N 被淋滤至地下水中,并随地下水径

流进入湖泊,从而提高了湖水中 NO-
3 -N 的质量浓

度[32] 。 ②NH+
4 -N 同样是研究区无机氮的重要存在

形式之一,其质量浓度在 3 个采样时期内呈现下降

趋势(图 2)。 NH+
4 质量浓度在地下水中变化范围为

<DL~ 7. 03 mg / L( DL 为离子浓度检出限),平均值

为 0. 43 mg / L;湖水为 < DL ~ 6. 25 mg / L,平均值为

0. 61 mg / L。 总体来看,湖水中 NH+
4 质量浓度高于

地下水。 ③NO2-N 质量浓度较低且变化范围较小,
在三氮的赋存形态中不占主要部分。

从表 2、表 3 还可以看出,研究区理化参数中,
①pH 值。 pH 值变化范围为

 

4. 95 ~ 9. 28,地下水整

体呈偏酸性环境,湖水则呈弱碱性环境。 ②水位。
研究区地下水水位大多高于湖水水位,地下水水位

平均值为 37. 66 m,湖水水位平均值为 33. 91 m,表明

鄱阳湖周边地下水存在补给湖水的趋势。 ③EC。
地下水 EC 值较湖水偏高,平均值为 305. 4 μs / cm,
湖水平均值为 179. 13 μs / cm,说明相较于湖水,地下

水硬度更高,溶解性总固体 ( TDS) 含量也更大。
④Eh。 地下水和湖水 Eh 值差异不大,平均值分别

为 194. 38、201. 92 mV,且两类水体中均有部分采样

点的
 

Eh
 

值为负,表明这些采样点的水体处于弱还

原环境。 ⑤ DO。 地下水 DO 质 量 浓 度 平 均 值

(7. 13m g / L)略低于湖水(9. 69 mg / L)。 ⑥TOC。 湖

水 TOC 质量浓度变化范围为
 

2. 37 ~ 29. 03 mg / L,地
下水则为

 

2. 6 ~ 26. 1 mg / L,湖水略高于地下水。

3. 2　 环境因子对三氮的影响效应分析

3. 2. 1　 相关性分析结果

a.
 

地下水。 根据 Pearson 相关性分析结果,
EC、Δh、ρ(TOC)和 ρ( NO-

2 )与 ρ( NH+
4 )呈显著正相

关关系(图 3( a))。 一般高 TDS 和高 EC 的地下水

被认为与人类活动关联密切,说明研究区地下水中

NH+
4 的来源受到人类活动的影响[38] 。 研究区农业

活动频繁,氮肥施用量较大,但只有不超过
 

50%的

氮肥能被作物有效吸收,剩余的氮肥会通过降雨淋

溶、气体挥发、地表径流等途径流失,进而导致地下

水中氮素含量升高[47] 。 ρ(NO-
2 )与 ρ(NH+

4 )正相关,
说明二者可能具有相同的来源(如

 

NO-
3 的还原产

物),而 Δh、ρ( TOC)与 ρ( NH+
4 )的关系进一步印证

了这一推测。 研究区地下水样均采集于湖泊周边区

域,在靠近湖泊及湖床底部的地带,水生动植物等生

物体长期富集,使沉积物中积累了丰富的有机碳源;
这些有机碳可作为

 

NO-
3 反硝化作用及异化还原为

铵作用(DNRA)的电子供体,在促进
 

NO-
3 质量浓度

降低的同时,也使得 NH+
4 质量浓度升高[17-18] 。 而

Δh 越高意味着地下水对湖泊的补给作用越明显,越
有利于上述反应的发生。 此外,Eh 与 NO-

3 质量浓

度同样呈现正相关关系,Eh 值越高,水体氧化环境

越显著,越有利于硝化作用的进行,从而使
 

NO-
3 质

量浓度增大。 Eh 与 TOC 的质量浓度呈负相关关

系,因
 

TOC
 

属于还原性物质,其质量浓度越高,水体

越偏向还原环境,导致
 

Eh
 

值降低,而这一关系使得

TOC 质量浓度与 NO-
3 也呈负相关关系,说明 TOC

的存在可促进 NO-
3 的还原作用。 值得注意的是,pH

 

值与
 

NO-
3 质量浓度呈负相关关系。 研究区地下水

pH 值范围为
 

4. 95 ~ 7. 85,平均值为
 

6. 56,整体呈弱

酸性。 Zhou 等[48] 研究认为,水体酸化、pH 值降低
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图 3　 地下水与湖水中各环境因子与氮素质量浓度的相关性

Fig. 3　 Correlation
 

between
 

environmental
 

factors
 

and
 

nitrogen
 

mass
 

concentration
 

in
 

groundwater
 

and
 

lake
 

water

将有利于硝化反应,从而增大 NO-
3 质量浓度,导致

了 pH
 

值与
 

NO-
3 质量浓度二者之间的负相关性。

b.
 

湖水。 NO-
2 与 NH+

4 质量浓度都与 NO-
3 质量

浓度呈显著正相关关系,说明湖水中的三氮质量浓

度变化较为一致,推测其可能来源于相似的物质输

入或环境过程(图
 

3( b))。 与地下水特征类似,湖
水样品中的 DO 质量浓度与 TOC 呈负相关关系,这
是由于 DO 有助于推动水体向氧化环境发展,而

 

TOC
 

作为还原性物质,会促使水体偏向还原环境。
pH 值与 NH+

4 质量浓度呈现负相关关系。 与地下水

相比,湖水 pH 值更高,更偏向于弱碱性,变化范围

为
 

6. 05 ~ 9. 28。 Wei 等[49] 研究认为,DNRA 作用在

pH 值约为 7. 3 时达到最大值,高于或低于该值均不

利于 DNRA 作用,即不利于 NH+
4 生成。 而湖水中

pH 值与 NH+
4 质量浓度呈负相关关系,说明尽管湖

水整体处于弱碱性,但多数采样点的
 

pH 值可能高

于
 

DNRA
 

作用的最优 pH 值,抑制了 NH+
4 的生成。

在地下水和湖水中,T 与 Eh 均表现出正相关关

系,pH 值与 Eh 均呈现负相关关系(图 3)。 Boros
等[50]研究表明,涉及

 

H+ 参与的氧化还原反应,Eh
 

值与
 

H+质量浓度直接相关,而
 

pH
 

值是
 

H+ 质量浓

度的负对数,因此二者存在负相关的定量关系。 能

斯特方程描述了 Eh 与 T、参与氧化还原反应的物质

质量浓度之间的定量关系,通常情况下,T 升高,Eh
 

值增大,该体系的氧化性增强,解释了 T 与
 

Eh 呈现

正相关的原因[51] 。
3. 2. 2　 基于 SEM 的影响因素分析

在相关性定性分析的基础上,SEM 模拟结果进

一步明确了各环境因子对三氮及总氮的定量影响程

度。 SEM 计算结果显示, CFI 为 0. 981, GFI 为

0. 957,SRMR 为 0. 026,χ2 为 10. 601,df 为 7,χ2 / df
为 1. 514,p 为 0. 142,表明模型拟合效果较好(图 4,
图中箭头上数字表示路径系数;∗ 表示显著性 p <
0. 1,∗∗表示 p < 0. 05,∗∗∗ 表示 p < 0. 001, 其他 p >
0. 1)。 各环境因子对 NO-

3 、NH+
4 、NO-

2 质量浓度的影

响表现出与 Pearson 相关性分析类似的结果。 具体

而言,在鄱阳湖湖水 地下水系统中,NO-
3 主要受到

Δh、pH 值、ρ(TOC)、T 的显著负向影响,其标准化效

图 4　 基于 SEM 计算的研究区各环境因子对氮素质量

浓度的影响效应

Fig. 4　 Impact
 

effects
 

of
 

various
 

environmental
 

factors
 

on
 

nitrogen
 

mass
 

concentration
 

in
 

the
 

study
 

area
  

based
 

on
 

SEM

应(路径系数) 分别为- 0. 108、- 0. 389、- 0. 176 和

-0. 138;相反,Eh 与 EC 对
 

ρ(NO-
3 )表现出显著的正

向影响,路径系数分别为 0. 171、0. 352。 ρ(NH+
4 )则

主要受到 Δh、ρ( TOC)、T 的正向影响,路径系数分

别为 0. 101、0. 086、0. 404,与 NO-
3 相反;同时受到

 

pH 值与
 

Eh
 

的显著负向影响, 路径系数分别为

-0. 335 和-0. 199。 值得注意的是,各环境因子对
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ρ(NO-
2 )影响的统计显著性不高( p>0. 1)。 总体而

言,研究区氮素的迁移转化过程主要受到溶质浓度、
Δh、pH 值、氧化还原环境、水体 TOC 质量浓度和 T
的影响,该结论与陆帅帅等[38,52]的研究结论一致。

图 5　 地下水与湖水氮素非致癌健康风险累积频率分布

Fig. 5　 Cumulative
 

freguency
 

distribution
 

of
 

nitrogen-related
 

non-carcinogenic
 

health
 

risks
 

in
 

groundwater
 

and
 

lake
 

water

通过路径系数计算各环境因子对 ρ( TN)的总

影响效应,结果显示 Δh、pH 值、Eh、ρ( TOC)、EC、
ρ(DO)和 T 对 ρ( TN)的总影响效应分别为-0. 07、
-0. 28、0. 111、- 0. 118、0. 246、0. 039、- 0. 08。 总影

响效应计算结果表明,在鄱阳湖湖水 地下水系统

中,NO-
3 对 TN 质量浓度影响的标准化效应最高,路

径系数达 0. 688。
 

NO-
3 是研究区水体无机氮的主要

成分,TN 质量浓度的增减与
 

NO-
3 质量浓度关联密

切。 另外,对 TN 质量浓度影响最大的环境因子为

pH 值,影响效应为-0. 28;其次为 EC,影响效应为

0. 246。 pH 值通过影响硝化作用、反硝化作用及

DNRA 作用中的微生物活性,进而影响三氮的迁移

转化,从而影响 TN 质量浓度;EC 对 TN 的影响效

应,本质上反映了人类活动(如工业与生活污水排

放、农业灌溉、化肥施用等) 对总氮质量浓度的作

用,尤其通过影响
 

NO-
3 质量浓度,间接作用于

 

TN
 

质量浓度,Wang 等[32,53] 的研究也证明了这一结论。
另外,Eh 与 TOC 通过调节水体氧化还原环境、提供

 

NO-
3 还原反应所需电子供体,共同控制 NO-

3 及 TN
质量浓度。 T 与 Δh 对 TN 的影响较小,但不可忽

视;DO 的影响相对最低,对 TN 质量浓度的影响相

对不明显。

3. 3　 三氮健康风险评价

3. 3. 1　 基于随机模拟的健康风险评价结果

a.
 

地下水。 根据蒙特卡罗随机模拟计算结果,
如图 5 ( a) ( b) ( c) 所示,2022 年 10 月到 2023 年

8 月采样的 3 期地下水样品中,成人 H 平均值分别

为 0. 40、0. 27、0. 15,均未达到不可接受水平;达到

不可接受水平(H > 1. 0) 的成人群体比例分别为

5. 23%、0. 66%、0. 04%。 儿童 H 的平均值分别为

0. 95、0. 63、0. 36,均高于成人,但均值都未达到不可

接受水平;达到不可接受水平(H>1. 0)的儿童比例

分别为 13. 23%、16. 79%、1. 47%。 对于成人和儿

童,地下水健康风险平均水平均表现出枯水期高于

平水期高于丰水期,表明随着研究区水资源量的逐

渐充足,氮素浓度呈下降趋势,三氮健康风险也呈下

降趋势。
b.

 

湖水。 如图 5( d) ( e) ( f)所示,与地下水健

康风险规律类似,在 3 个采样时期内,湖水健康风险

平均水平也表现出枯水期高于平水期高于丰水期的

特征。 具体来看, 2022
 

年
 

10
 

月、 2023
 

年
 

4
 

月、
2023

 

年
 

8
 

月成人 H 平均值分别为 0. 12、0. 1、0. 06,
平均健康风险均属于可接受水平;达到不可接受水

平(H>1. 0)的成人群体比例分别为 0. 8%,0. 05%,
0. 05%。 儿童 H 平均值分别为 0. 28、0. 22、0. 15,虽
均高于同期成人水平,但仍属于可接受范围;达到不

可接受水平 (H > 1. 0) 的儿童比例分别为 3. 1%、
0. 72%、0. 42%。 相较于地下水,湖水在 3 个采样时

段内的三氮健康风险差异有所缩小。
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无论是地下水还是湖水,各时期儿童的三氮健

康风险均显著高于成人,这一特征在其他地区氮素

健康风险评估中也得到了验证[54-55] 。 因此,在未来

针对水体三氮健康风险防控工作中,儿童应作为重

点关注群体。
3. 3. 2　 健康风险的参数敏感性评估

氮素质量浓度分布、响应函数和评价方法等方

面的不确定性,会对人体健康风险评价的计算结果

产生影响。 此类不确定性对风险估计的影响,可通

过参数敏感性分析进行评估,敏感性越高,该参数对

总体不确定性的影响越大[56] 。 参数敏感性分析结

果显示,三氮质量浓度对地下水与湖水的健康风险

均具有最高敏感性(表 4、表 5)。 对于成人和儿童,
NO-

3 质量浓度的敏感性分别处于 36. 1% ~ 90. 5%、
35. 9% ~ 89. 6%之间,NO-

2 质量浓度的敏感性分别位

于
 

0. 665% ~ 48. 4%、0. 521% ~ 47. 6%之间。 通常认

为,参数敏感性在
 

15%
 

以上即属于较高敏感性,可
知

 

NO-
3 与 NO-

2 均为敏感性显著的参数[57] 。 NH+
4 质

量浓度的敏感性相对较低,成人与儿童分别位于
 

0. 135% ~ 17. 4%、0. 055% ~ 17. 6%
 

之间。 暴露参数

中,暴露频率(F)的敏感性相对较高,I、B、S 等参数

敏感性则相对较低。 因此,在区域健康风险防控工

作中,应格外关注 NO-
3 、NO-

2 质量浓度及暴露频率的

影响。 此外,成人与儿童健康风险评价中,各参数的

敏感性也略有差别,表明年龄对参数敏感性的影响

同样不可忽视。
表 4　 研究区地下水健康风险参数敏感性

Table
 

4　 Parameter
 

sensitivity
 

of
 

health
 

risks
 

of
 

groundwater
 

in
 

the
 

study
 

area

参数
2022 年 10 月 2023 年 4 月 2023 年 8 月

成人 儿童 成人 儿童 成人 儿童

ρ(NO-
3 ) 61. 90 61. 55 90. 53 89. 64 75. 19 74. 58

ρ(NO-
2 ) 27. 06 27. 78 0. 66 0. 52 9. 89 10. 06

ρ(NH+
4 ) 4. 72 4. 78 1. 83 2. 05 0. 14 0. 06

F 3. 51 2. 99 3. 72 3. 69 7. 37 7. 82
I 1. 43 1. 37 1. 58 2. 40 3. 97 3. 99
B 1. 36 1. 45 1. 65 1. 70 3. 42 3. 47

表 5　 鄱阳湖湖水健康风险参数敏感性

Table
 

5　 Parameter
 

sensitivity
 

of
 

health
 

risks
 

of
 

lake
 

water
 

in
 

the
 

Poyang
 

Lake

参数
2022 年 10 月 2023 年 4 月 2023 年 8 月

成人 儿童 成人 儿童 成人 儿童

ρ(NO-
3 ) 52. 10 51. 17 39. 93 37. 54 36. 13 35. 91

ρ(NO-
2 ) 23. 39 23. 25 48. 36 47. 63 35. 91 35. 35

ρ(NH+
4 ) 17. 42 17. 65 1. 29 1. 42 13. 31 13. 22

F 3. 91 4. 14 7. 19 7. 19 7. 46 7. 72
I 1. 97 1. 89 3. 26 3. 06 4. 06 4. 68
B 1. 20 1. 84 2. 96 3. 14 3. 06 3. 07

此外,ρ(NO-
3 )与 ρ(NO-

2 )在地下水中的参数敏

感性明显高于湖水,说明地下水三氮健康风险对氮

素浓度变化更为敏感(表 4)。 在 3 个采样时期,
2023 年 4 月地下水中 ρ(NO-

3 )的健康风险参数敏感

性最高,其次为 2023 年 8 月和 2022 年 10 月,这与

NO-
3 在 3 个时期的质量浓度情况一致(图 2)。 研究

区 4 月农业活动频率上升。 灌溉、施肥使氮肥中的

NO-
3 -N 被淋滤至地下水,NO-

3 质量浓度升高使其成

为该时期地下水三氮健康风险的主要影响因素。
2023 年 8 月农业活动减少,2022 年 10 月更是由于

严重干旱天气导致作物减收,农业活动频率下降,地
下水中 NO-

3 质量浓度下降,对三氮健康风险的影响

降低。 另外,经野外实地调查,研究区地下水是当地

特别是农村地区的主要用水来源,因此在研究区三

氮健康风险的防控中,应重点关注地下水中氮素的

质量浓度。
3. 4　 基于同位素的氮素转化证据

研究表明,NO-
3 同位素与水化学因子结合可用

于判别水中氮的硝化及反硝化过程。 具体而言,在
硝化过程中,δ18O-NO-

3 的来源可拆解为
 

2 / 3
 

来源于
 

δ18O-H2O、1 / 3
 

来源于
 

δ18O-O2
[58-59] 。 由图 6 分析可

见,地下水与湖水的采样点均分布于该理论线附近,
表明湖水与地下水中的硝化作用不可忽视(图 6(a)
(c))。 除 2022 年 10 月部分采样点偏离该线较远

外,其余平水期与丰水期的湖水、地下水采样点均位

于该线附近,这一结论与
 

Mao
 

等[60] 的研究结论一

致。 在有氧环境中,微生物介导的硝化作用会先将

NH+
4 氧化为

 

NO-
2 ,进而氧化为

 

NO-
3 ;高质量浓度的

NH+
4 会促进硝化作用的进行,从而使水体中的氧气

得到更充分的利用[61-62] 。 2022 年 10 月硝化作用出

现异常,可能与该时期鄱阳湖地区的强干旱天气相

关。 该时期地下水和湖水的水量明显减少,且气温

升高,导致硝化细菌等微生物的生存环境受到干扰,
进而降低了硝化作用的强度[63] 。

本文的湖水样品采自鄱阳湖边缘,在 NO-
3 的反

硝化过程中,反硝化细菌优先利用较轻的
 

δ14N-
NO-

3 ,导致
 

δ15N-NO-
3 随反硝化过程中

 

NO-
3 浓度的降

低而逐渐富集,从而使得 δ15N
 

与
 

NO-
3 质量浓度呈

负相关关系;且已有研究证实 δ15N 与 NO-
3 质量浓度

的对数呈现负的线性关系[64-65] 。 湖水中 δ15N-NO-
3

与 NO-
3 质量浓度的对数在 2022 年 10 月和 2023 年

4 月负相关关系显著,表明这两个时期湖水反硝化

作用明显(图
 

6( d))。 鄱阳湖枯水期、平水期周边

地下水补给作用显著,而丰水期则以湖水补给地下

水为主[23] 。 在地下水补给湖水的过程中,河床沉积

物中赋存的
 

TOC,可为高
 

NO-
3 地下水的硝酸盐反硝
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图 6　 研究区地下水与湖水中 δ18O-NO-
3 与 δ18O-H2O 及 δ15N-NO-

3 与 NO-
3 质量浓度的对数比值

Fig. 6　 Ratios
 

between
 

δ18O-NO-
3

 and
 

δ18O-H2O
 

as
 

well
 

as
 

between
 

δ15N-NO-
3

 and
 

the
 

logarithm
 

of
 

NO-
3

  mass

concentration
 

in
 

groundwater
 

and
 

lake
 

water
 

of
 

the
 

study
 

area

化及
 

DNRA
 

作用提供电子供体,从而促进
 

NO-
3 还

原。 这一现象在 2023 年 8 月不明显,可能与该时期

湖水补给地下水有关。 地下水中 δ15N-NO-
3 和 NO-

3

质量浓度对数的相关关系不显著,说明相较于湖水,
地下水反硝化作用更微弱(图

 

6(b))。 由于本文地

下水采自浅层含水层,水体中的 DO 未达到缺氧条

件,反硝化作用不易发生。 Wang 等[66] 的研究也表

明,鄱阳湖地区浅层地下水以硝化作用为主、反硝化

作用微弱,而深层地下水则易发生
 

DNRA
 

等作用。

4　 结　 论

a.
 

鄱阳湖及沿湖周边地区三氮赋存形态以

NO-
3 -N 为主, NH+

4 -N 次之, NO-
2 -N 质量浓度较低。

地下水和湖水中,TN 质量浓度表现为枯水期大于平

水期大于丰水期,NO-
3 -N 质量浓度则表现为平水期

大于枯水期及丰水期。 应对高氮质量浓度地区进行

必要的水质监测,以及时发现并减轻由此产生的污

染,并通过针对性的措施,如科学合理地使用氮肥、
提高工厂污水处理水平等,降低氮素污染风险。

b.
 

鄱阳湖三氮质量浓度受 pH 值、T、EC、Eh、
ρ(DO)、ρ(TOC)和 Δh 影响明显。 pH 值、T 通过改

变水体酸碱环境与温度条件,影响硝化、反硝化微生

物的活性,进而作用于氮素的迁移和转化过程。 Eh

和 ρ(DO)改变水中的氧化还原环境,从而影响硝化

作用和反硝化作用。 EC 反映水体盐度,与 NO-
3 -N

和 TN 质量浓度呈正相关。 TOC 可促进反硝化及

DNRA 作用。 当地下水位高于湖水时,有利于地下

水中高质量浓度的 NO-
3 -N 还原。 同位素示踪结果

显示,地下水与湖水在平水期、丰水期硝化作用显

著;湖水在平水期、枯水期反硝化作用明显。
c.

 

鄱阳湖湖水 地下水系统中,成人和儿童的

三氮健康风险达到不可接受水平的比例分别为

0. 04% ~ 5. 23%、0. 42% ~ 16. 79%,水体健康风险整

体处于可接受水平,风险程度较低。 三氮质量浓度、
暴露频率对健康风险评价结果具有较高的参数敏感

性。 儿童相对于成人的三氮健康风险更高,在利用

研究区湖水和地下水资源时,应重点关注对儿童群

体的保护,且需对水体处理后再用于生活用途。
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