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  摘 要:以黄河中游某省2018-2022年17个地级地表饮用水水源地的月度监测数据为基础,采用克里金插

值法、重金属污染指数(HPI)法、内梅罗指数(NI)法和污染程度(CD)法开展重金属指标时空分布特征和污染水

平分析,采用相关性分析和主成分分析(PCA)研究重金属的来源,通过蒙特卡罗模拟法对重金属进行口服摄入健

康风险评估.研究结果显示,水源地重金属的平均质量浓度排序为ρBa>ρB>ρFe>ρMn>ρMo>ρNi>ρV>ρCo>ρPb>

ρAs>ρSb>ρBe.Fe、Mn、Pb、Mo、Co、Be、B、Sb和 V的数据具有较高变异性(111.66%~330.68%).Fe、Mn、Be、Mo、

Co、B和Ni的平均质量浓度在该省北部的水源地(朔州市和大同市)显示出较高的水平,在中部(晋中市)的水源地

最低,而Ba的平均质量浓度在晋中市的水源地较高,As的平均质量浓度在全省的17个水源地基本一致.2018-
2022年重金属年平均质量浓度变化幅度较小(18.64%~74.23%).HPI 指数(平均值2.14)显示,该省重金属处于

极低污染水平(HPI<15).Pearson相关性分析结果显示,As与Ba,Mo与Pb、Co、B、Ni和 V之间有强烈的正相关

性(p<0.01,0.27~0.63),说明它们有共同或者相似的来源.PCA结果显示,工农业和交通运输等人类活动是重金

属的主要来源(28.5%),其次是地质背景(11.7%)和矿物开采活动(11.4%).口服摄入的健康风险评价结果表明,重
金属没有非致癌风险和致癌风险,但95%分位值显示,As对儿童有一定的致癌风险(1.09×10-4).同时,在极端条

件下As、Co、Mo、Sb和V对成人(0.02%~0.25%)和儿童(0.51%~5.60%)有低水平的致癌风险,需要对 As、Mo、

Sb、V、Co重点关注.
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重金属通过自然过程和人为活动释放到环境中,以不同的形式存在于地球水环境和人类的食物链中[1],
如Hg在水环境中的形态有总汞(THg)、活性汞(RHg)、溶解汞(DHg)、甲基汞(TMeHg)等[2].美国国家环

境环保局(USEPA)将As、Cd、Pb、Cr、Cu、Hg和Ni列为主要关注的重金属,主要是因为它们在水环境中的

浓度相对较高,而且会对人体健康产生影响[3].饮用水水源地在保障区域生产生活安全供水,改善和提升区

域饮用水质量等方面起到重要作用[4].研究发现,不同地区的饮用水水源地重金属有不同程度的污染,如兰

州市西固区饮用水中Cr的污染比As、Pb、Cd严重,但没有超标情况[5],陆浑水库饮用水源地的Al和 Mo分

别超标4.35%和100%[6].
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可以通过来源解析和污染状况评价开展饮用水水源地的重金属研究[7].重金属的主要来源有地质背景

等自然因素和采矿、工业生产、城市交通、农业等人类活动因素[8].相关性分析和主成分分析(PCA)用于识别

重金属的来源[9].相关性分析通过相关系数来确定重金属之间的显著相关性[10].主成分分析使用一种降维的

统计方法,将多个变量信息压缩为少数几个能够反映原问题特征的综合变量,能够最大限度地保留原始信

息,并对多项变量进行综合与简化[11].重金属的污染状况可以用重金属污染指数(HPI)法、内梅罗指数

(NI)法和污染程度(CD)法等评价.重金属污染指数法是一种基于加权算术平均值,结合多个参数综合评价

水体中各种重金属元素对水污染影响的有效方法[12].内梅罗污染指数法可用于多种污染源的水污染评价,
可以很好考虑到各污染物平均污染水平和最大污染状况[13].污染程度法用作估算金属污染程度的参考[14].
但单一的方法具有一定的局限性,综合使用3种方法可以全面地评价研究区域重金属的污染状况,比如

WEN等[15]用这3种方法评价莱州湾重金属的污染水平,结果显示 HPI 指数评价的污染情况比NI 和CD
指数的评价结果更加严重,考虑到水质最差的情况,采用 HPI指数的评价结果作为最终的评价结果.健康风

险评价是表征重金属对人体健康危害程度的评价方法[16],一般采用USEPA推荐的模型进行[17].
黄河中游某省煤炭储量占全国煤炭总储量的1/4[18],煤矿的大量开采导致了水土流失等环境问题,工业

污水和农业灌溉的增加也会导致水质恶化,这可能会加重水环境中重金属的污染.研究显示[19],该省部分地

表水重金属有一定的污染,这可能会对地表饮用水水源地中的重金属产生影响.但是,以往有关该省重金属

分布、健康风险评估的研究主要集中在土壤领域[20].因此,从人体健康角度来看,对该省地表饮用水源地中

的重金属进行污染水平评价、健康风险评估具有重要意义.
本研究选取黄河中游某省为研究区域,统计了2018-2022年17个地表饮用水水源地的12个重金属指

标,包括Fe、Mn、As、Pb、Mo、Co、Be、B、Sb、Ni、Ba和V,分析其时空变化特征,使用HPI法、NI法和CD 法

这3种方法分析研究区域的重金属指标的污染水平,探究重金属指标之间的Pearson相关性,通过主成分分

析进行源解析,使用蒙特卡罗模拟法评估重金属对不同年龄段人体的口服摄入健康风险.

1 材料与方法

1.1 研究区域概况

黄河中游某省位于华北地区的西部,黄土高原

东边.全省水资源总量207.91亿 m3,地表水占

74.96%[21].该省是黄河与海河两大流域的分水岭,
省内黄河流域面积占全省面积的62.2%,海河流域

占全省面积的37.8%.该省也是中国重要的农业

区,农业实践会导致重金属的富集[22].本研究选择

的17个地级城市地表饮用水水源地位置见图1.
1.2 数据来源

依托黄河中部某省饮用水水源地环境状况年

度评估工作,本研究收集了该省2018-2022年的

17个地表饮用水源地12个重金属指标的数据.样
品的采集、储存、分析、质量控制和原始数据记录按

照 HJ91.2-2022《地表水 环 境 质 量 监 测 技 术 规

范》[23]进行,相关水质监测方法、水质数据均符合

质量控制要求,由中国环境监测总站提供,数据准

确、可靠.因部分城市供水格局调整,部分水源地被

撤销或变更,导致饮用水源地的数量每年有所不

同.为详细研究每个水源地12个指标的时空趋势,
本研究选择2018年至2022年17个固定不变的饮
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用水源地,开展数据的统计与分析.
1.3 计算方法

1.3.1 污染水平

采用重金属污染指数(HPI)、内梅罗指数(NI)和污染程度(CD)这3种指标评价重金属的污染水平.计
算式分别如式(1)、(2)、(3)所示.
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∑
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式中,Mi 为重金属i质量浓度(mg/L);Si 为重金属i在GB3838-2002《地表水环境质量标准》中的Ⅲ类质量

浓度阈值(mg/L);m 为重金属的数量.HPI、NI和CD 的分级标准参考了王亮等[24]的研究,具体内容见表1.
表1 污染水平的分级标准

Tab.1 Gradingcriteriaforpollutionlevels

指数 污染水平 分级 数值范围

HPI 低污染 Ⅰ HPI<15

中度污染 Ⅱ 15⩽HPI⩽30

中重度污染 Ⅲ 30<HPI⩽100

重污染 Ⅳ HPI>100

指数 污染水平 分级 数值范围

NI 低污染 Ⅰ NI<1.0

轻微污染 Ⅱ 1.0⩽NI<2.5

中度污染 Ⅲ 2.5⩽NI<7.0

重污染 Ⅳ NI⩾7.0

指数 污染水平 分级 数值范围

CD 低污染 Ⅰ CD<6

中度污染 Ⅱ 6⩽CD<12

大量污染 Ⅲ 12⩽CD<24

非常高的污染 Ⅳ CD⩾24

1.3.2 健康风险评估

地表水中重金属主要通过经口摄入(包括直接饮水和间接饮水)侵害人体健康.本研究地表水重金属经

口摄入健康风险评估采用USEPA水环境健康风险评估推荐的模型进行,由于生理和行为的差异,将人群分

为两组(儿童和成人).

HQij =
10-6×MECij ×IR
BW ×RfDi×ED

, (4)

HI=∑
m'

i=1∑
n

j=1
HQij

, (5)

CR=∑
m'

i=1∑
n

j=1

1-exp(-
IR×MECij ×SFi

BW
)

ED
, (6)

式中,HQij为化学物质i中非致癌物j 的健康危害商,MECij为j 的质量浓度(mg/L),IR 为水的摄入量

(L/d),BW 为体质量(kg),ED 为人口的平均预期寿命(a),RfDi 为i的参考剂量[mg/(kg·d)].HI 为非

致癌指数,CR 是年度致癌风险系数(a-1),SFi 为i的致癌强度系数[(kg·d)/mg].m'为化学物质数量,

n 为非致癌物数量.
阈值范围是根据USEPA推荐的进行划分,不可接受的非致癌症风险阈值为1;癌症风险等级标准为:

极低风险(CR⩽1×10-6);低风险(1×10-6<CR⩽1×10-4);中等风险(1×10-4<CR⩽1×10-3);高风险

(1×10-3<CR⩽0.1);极高风险(CR>0.1).
评估过程中参数选择和采样过程具有不确定性,因此采用蒙特卡罗模拟法,使用统计参数模拟危险物质

及各自的参数.首先在OracleCrystalBall检验重金属的分布类型.之后通过OracleCrystalBall进行模拟.
参数与重金属质量浓度的分布见附录表S1.
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1.4 统计分析

数据分析采用SPSS24.0版本,用于对12个指标的数据进行描述性统计,包括最大值、最小值、平均值、
中位值、标准偏差和变异系数.使用ArcGIS10.4软件绘制水源地位置示意图和克里金浓度插值图.箱线图、
热图和主成分分析图的绘制采用OriginPro2021.在MicrosoftExcel2013中加载OracleCrystalBall􀆿11.1.
2.4,共进行10000次蒙特卡罗模拟,置信水平为95%.

2 结果与讨论

2.1 重金属的时空变化

对2018至2022年12个重金属指标的数据进行统计(表2).重金属检出率介于45.39%~53.73%,平均

质量浓度排序为ρBa(86.95μg/L)>ρB(60.26μg/L)>ρFe(13.48μg/L)>ρMn
(4.36μg/L)>ρMo

(2.59μg/L)>

ρNi
(2.35μg/L)>ρV

(2.16μg/L)>ρCo
(1.41μg/L)>ρPb

(1.04μg/L)>ρAs
(1.08μg/L)>ρSb(0.36μg/L)>

ρBe
(0.04μg/L).根据《地表水环境质量标准》(GB3838-2002)[26]中的Ⅲ类标准限值,所有重金属指标均未

超标.Ba、As和Ni的变异系数分别为55.91%、86.48%和88.85%,呈现出较低的变异性,Fe、Mn、Pb、Mo、

Co、Be、B、Sb和V的变异系数范围为111.66%~330.68%,属于高变异,说明人类活动对其空间分布的影响

很大.
表2 2018-2022年12个重金属指标的数据统计结果

Tab.2 Statisticalresultsfor12indicatorsin2018-2022

指标
平均值/

(μg·L-1)

中位值/

(μg·L-1)

最大值/

(μg·L-1)

最小值/

(μg·L-1)
标准偏差 变异系数/% 检出率/%

地表水Ⅲ类标准值[26]/

(μg·L-1)

Fe 13.48 8.00 200.00 0.41 2.10×10-2 155.66 51.37 300.00

Mn 4.36 4.00 100.00 0.06 9.22×10-3 211.30 51.18 100.00

As 1.08 0.96 11.40 0.15 9.30×10-4 86.48 53.73 50.00

Pb 1.04 0.15 30.00 0.05 3.45×10-3 330.68 50.69 50.00

Mo 2.59 1.76 50.00 0.03 4.23×10-3 163.11 49.61 70.00

Co 1.41 0.06 60.00 0.01 4.07×10-3 287.95 53.73 100.00

Be 0.04 0.02 1.20 0.01 9.98×10-5 227.08 53.63 2.00

B 60.26 20.00 332.00 0.63 7.65×10-2 126.95 45.39 500.00

Sb 0.36 0.17 3.81 0.04 4.79×10-4 133.68 53.53 5.00

Ni 2.35 2.50 20.00 0.03 2.09×10-3 88.85 49.31 20.00

Ba 86.95 86.50 254.00 0.50 4.86×10-2 55.91 53.63 700.00

V 2.16 1.62 34.60 0.04 2.42×10-3 111.66 53.73 50.00

  从水源地的克里金平均质量浓度插值图中可以看出(附录图S1),Fe、Mn、Co和B在朔州市、大同市、临
汾市和运城市的6个水源地中的平均质量浓度远高于晋中市、太原市和阳泉市的11个水源地,晋中市的水

源地平均质量浓度最低.与此相反的是,Ba的平均质量浓度在晋中市、太原市和阳泉市的水源地最高,而在

临汾市和运城市的最低.Be、Mo、Pb和Ni在朔州市和大同市的3个水源地平均质量浓度高于其他水源地,
晋中市的水源地平均质量浓度较低.Sb的平均质量浓度在朔州市、大同市、太原市和2个晋中市的水源地显

示出较高的水平.V的平均质量浓度在晋中市东部的4个水源地最低.17个水源地的As平均质量浓度整体

保持一致,平均质量浓度为0.27~1.53μg/L.2018-2022年重金属的年度平均质量浓度变化显示(图2),As
的平均质量浓度较为稳定,保持在1μg/L的水平.Be和 Mo的平均质量浓度都在2020年达到峰值.Fe的平

均质量浓度整体呈下降趋势.Ni的平均质量浓度在2021年降至最低,在2022年升至最高.B的平均质量浓

度在2020年至2022年呈现出下降趋势,下降幅度为9.08%.Ba的平均质量浓度在此期间反而呈现出上升

趋势.Sb的平均质量浓度在2022年上升至峰值(0.47μg/L).整体而言,Fe、Mn、Be、Mo、Co、B和Ni的平均

质量浓度在该省北部(朔州市、大同市)的水源地显示出较高水平,在该省中部(晋中市)的水源地最低,而Ba
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的平均质量浓度在晋中市的水源地最高,As的平均质量浓度在全省的水源地基本一致.5年来,重金属的年

平均质量浓度变化幅度在18.64%~74.23%,变化较小.

2.2 重金属的污染水平

在对该省12种重金属进行统计分析的基础上,计算了重金属的 HPI、CD 和NI指数,评价重金属的污

染水平.HPI指数范围为0.17~41.31,平均值为2.14,98.63%的数据处于低污染范围,1.08%、0.29%的数据

分别处于中度和中重度污染范围.CD 指数范围为0.09~3.17,平均值为0.35,100.00%的数据处于低污染水

平.NI指数的范围为0.01~0.73,平均值为0.09,所有的数据均处于低污染范围.由此可见,该省重金属数据

98%以上显示出低污染水平,少数呈现出中度和中重度污染水平.呈现出中度和中重度污染水平的水源地集

中在该省北部区域(朔州市和大同市).CD 和NI 指数的评价结果远低于HPI 指数,考虑到水质最坏的情

况,选择 HPI 指数作为评价结果,这与SHENG等[27]的研究结果一致.HPI 指数的平均值远低于阈值

(100),因此该省重金属处于极低污染水平.
2.3 重金属的相关性分析

通过Pearson相关性分析确定重金属指标之间的相关性,结果显示(图3),Fe与 Mn,Mn与Pb、B和

Ni,As与Ba,Pb与Ni,Mo与Pb、Co、B、Ni和V,Co与B、V,B与Sb之间均有强烈的正相关性.研究发现Ni
和Pb之间高度相关的潜在原因之一可能是相似的污染水平[28].As和Ba(p<0.01,0.27),Mo与Pb、Co、B、

Ni和V(p<0.01,0.33~0.63)之间强烈的正相关性,说明它们有共同或者相似的来源.
2.4 重金属的主成分(PCA)分析

首先将重金属浓度数据进行KMO 和Bartlett检验(KMO=0.658>0.6,p<0.001),表明数据可以进行

主成分分析,保留特征值>1的3个主成分.由表3和图4可以看出,3个主成分的累计贡献率为51.6%,其
贡献率分别为28.5%、11.7%和11.4%.第一主成分表明,相关性较强的重金属有Pb(0.393)、Mo(0.388)、
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Co(0.346)、B(0.331)、V(0.321)、Mn(0.317)、Ni(0.314),其正载荷水平接近,变异系数较高,表明这些重金

属可能有相似的人为污染源.黄宏伟等[29]研究发现,Mn和Co的来源与化肥和农药的施用有密切关系.Pb
主要与交通运输污染有关,汽车排放尾气及轮胎磨损污染物中含有Pb和Ni等污染物[30].Mo一般来源于含

Mo废水的排放、矿渣和农田土壤降雨淋滤,V来源于冶炼废水[31].因此,主成分一表示工农业和交通运输等

人类活动污染.第二主成分相关性较强的是As(0.560)和Ba(0.675).研究表明,Ba主要是由硅酸盐和碳酸盐

风化的天然来源贡献的[32].相关性分析和PCA分析均显示As和Ba有显著的正相关性,表明As可能主要

来自地质背景.地下水与地表水相互作用的自然过程可能会对As的浓度产生影响.研究发现,该省大同盆地

地表水和地下水相互作用时砷的迁移可以通过羟基氧化铁、硫酸盐、硝酸盐和砷酸盐的还原溶解以及响应地

球化学条件变化而发生的表面吸附/解吸来解释[33].因此,主成分二表示地质背景.第三主成分主要与Fe
(0.397)和Sb(0.499)有关.Fe和Sb的变异系数均高于100%,说明人类活动对其影响较大.该省煤层中含有

大量的黄铁矿.据报道,煤矿开采会使地下相对封闭的环境与空气接触形成氧化环境,煤层矿物被氧化并溶

解进入水环境中,这加剧了Fe对水环境的污染[34].Sb的来源主要是采矿冶炼[35].因此,主成分三的重金属与

人类煤矿开采活动密切相关.总之,该省重金属主要的污染来源是工农业和交通运输等人类活动,其次是地

质背景和矿物开采活动.

2.5 基于蒙特卡罗模拟的健康风险评估

2.5.1 健康风险

本文对重金属的口服摄入风险进行评估.95%分位数的风险暴露表示最坏的情况.基于蒙特卡罗模拟的

健康风险结果显示(图5(a-g)),12个重金属指标的成人和儿童非致癌风险指数(HI)平均值和95%分位值

均在阈值(1)以内,表明其没有非致癌风险.成人的总致癌风险指数(TCR)平均值(3.63×10-6)和95%分位

值(8.61×10-6)均低于1×10-4,表明其没有致癌风险,儿童的总致癌指数(TCR)平均值(1.26×10-4)和

95%分位值(2.02×10-4)均大于1×10-4,说明其具有中等风险.12个重金属的致癌风险指数(CR)平均值都

在1×10-4范围以内,As的儿童致癌风险指数(CR)95%分位值(1.09×10-4)高于1×10-4,其他重金属的
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致癌风险指数95%分位值均在阈值范围内,这表明研究区域的As元素会对儿童存在一定的致癌健康风险.
同时在极端条件下(10000次蒙特卡罗模拟),As对0.25%成人和5.60%儿童、Co对0.02%成人和0.51%儿

童、Mo对0.07%成人和2.41%儿童、Sb对0.05%成人和0.98%儿童和V对0.02%成人和0.92%儿童的致

癌风险值超过可接受阈值(1×10-4),达到中等风险,需要重点关注.此外,儿童的非致癌和致癌风险平均值

和95%分位值均高出成人1~2个数量级,这表明重金属更容易对儿童的健康构成威胁.
表3 主成分总方差解释

Tab.3 Explanationoftotalvarianceofprincipalcomponents

成分
初始特征值

总计 方差/% 累积方差/%

提取载荷平方和

总计 方差/% 累积方差/%

1 3.425 28.541 28.541 3.425 28.541 28.541

2 1.407 11.723 40.264 1.407 11.723 40.264

3 1.366 11.383 51.646 1.366 11.383 51.646

4 1.073 8.939 60.586

5 0.932 7.769 68.354

6 0.874 7.281 75.635

7 0.802 6.682 82.317

8 0.573 4.771 87.088

9 0.546 4.551 91.639

10 0.446 3.716 95.355

11 0.335 2.792 98.147

12 0.222 1.853 100.00

  注:提取方法为主成分分析.
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2.5.2 敏感性分析

从图5(h)可以看出,重金属浓度(MEC)是成人和儿童致癌健康风险的主要影响因素,对成人和儿童的

致癌健康风险贡献率分别为85.86%和88.45%.其次是人口的平均预期寿命(ED),与致癌健康风险呈负相

关,对成人和儿童的贡献率分别为-55.48%和-55.84%.水的摄入率(IR)对致癌健康风险呈正相关,对成

人和儿童的贡献率分别为14.04%和16.75%.体质量(BW)对致癌健康风险的贡献很低,对成人和儿童的贡

献率分别为0.48%和-5.36%.总之,4个参数对致癌健康风险的影响排序由大到小依次为MEC,ED,IR,BW.
由图5(i)可知,重金属对成人和儿童致癌风险的贡献率η 排序分别为ηAs(47.56%)>ηMo(22.11%)>

ηSb(10.56%)>ηV(7.70%)>ηCo(5.75%)>ηB(1.94%)>ηPb(1.08%)>ηBe(0.77%)>ηBa(0.76%)>
ηMn(0.69%)>ηFe(0.68%)>ηNi(0.40%)和ηAs(47.47%)>ηMo(22.87%)>ηSb(10.88%)>ηV(8.29%)>
ηCo(5.48%)>ηB(1.57%)>ηBa(1.15%)>ηFe(0.95%)>ηNi(0.60%)>ηMn(0.31%)>ηPb(0.24%)>
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ηBe(0.19%).由此可见,需要对As、Mo、Sb、V、Co重点关注.

3 结 论

2018至2022年12种重金属的平均质量浓度排序为ρBa>ρB>ρFe>ρMn>ρMo>ρNi>ρV>ρCo>ρPb>

ρAs>ρSb>ρBe.Fe、Mn、Be、Mo、Co、B和Ni的平均质量浓度在北部的水源地显示出较高的水平,在中部的水

源地最低,而Ba的平均质量浓度在中部的水源地较高,As的平均质量浓度在全省的17个水源地基本一致.
从时间上来说,重金属的年平均质量浓度变化幅度在18.64%~74.23%,时间变化不明显.重金属 HPI 指数

平均值远低于阈值,该省地表饮用水水源地重金属处于极低污染水平.Pearson相关性分析结果显示,As和

Ba,Mo与Pb、Co、B、Ni和V之间有强烈的正相关性,说明它们有共同或者相似的来源.PCA分析结果显示,
该省重金属主要的污染来源是工农业和交通运输等人类活动(28.5%),其次是地质背景(11.7%)和矿物开

采活动(11.4%).蒙特卡罗模拟结果显示,12种重金属均没有非致癌风险和致癌风险.但95%分位值显示,

As对儿童有一定的致癌风险.同时在极端条件下(10000次蒙特卡罗模拟),As、Co、Mo、Sb和V对成人和

儿童的致癌风险值有超过阈值的情况.因此,需要对As、Mo、Sb、V、Co重点关注.

  附录见电子版(DOI:10.16366/j.cnki.1000-2367.2024.11.08.0001).
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Characteristicsofspatialandtemporaldistributionofheavymetalsandhealthriskassessmentof
surfacedrinkingwatersourcesinaprovinceinthemiddlereachesoftheYellowRiver

WangLu1,2,LiChao1,ChangSheng2,TuXiang2,WangShanjun2,DaiBoyang2,YangYubo2

(1.CollegeofEnvironmentalScienceandEngineering,TaiyuanUniversityofTechnology,Jinzhong030600,China;2.StateEnvironmentalProtection

KeyLaboratoryofDrinkingWaterSourceProtection,ChineseResearchAcademyofEnvironmentalSciences,Beijing100012,China)

  Abstract:Basedonthemonthlymonitoringdataof17prefecture-levelsurfacedrinkingwatersourcesinoneprovincein
themiddlereachesoftheYellowRiverfrom2018to2022,theKriginginterpolation,heavymetalpollutionindex(HPI),

Nemeroindex(NI),anddegreeofpollution(CD)wereusedtocarryouttheanalysisofthespatialandtemporaldistribution
characteristicsoftheheavymetalindicatorsandthepollutionlevel,andthecorrelationanalysisandprincipalcomponentanaly-
sis(PCA)wereusedtostudytheheavymetalsources,andoralintakehealthriskassessmentofheavymetalsbyMonteCarlo
simulation.TheresultsshowedthattheaverageconcentrationsofheavymetalsinthewatersourceswererankedasρBa>ρB>

ρFe>ρMn>ρMo>ρNi>ρV>ρCo>ρPb>ρAs>ρSb>ρBe.ThedataofFe,Mn,Pb,Mo,Co,Be,B,Sb,andVhadhighvariability
(111.66%-330.68%).ThemeanconcentrationsofFe,Mn,Be,Mo,Co,BandNishowedhigherlevelsinthewatersources
inthenorthernpartoftheprovince(ShuozhouCityandDatongCity)andthelowestinthewatersourcesinthecentralpartof
theprovince(JinzhongCity),whereasthemeanconcentrationofBawashigherinthewatersourcesinJinzhongCity,andAs
wasbasicallythesameforallthe17watersourcesintheprovince.Theaverageconcentrationofheavymetalsintheprovince
from2018to2022,theannualaverageconcentrationsofheavymetalschangedinasmallrange(18.64%-74.23%).TheHPI
index(meanvalue2.14)showedthatheavymetalsintheprovincewereataverylowpollutionlevel(HPI<15).Theresultsof
PearsoncorrelationanalysesshowedastrongpositivecorrelationbetweenAsandBa,andbetweenMoandPb,Co,B,Ni,and
V(p<0.01,and0.27-0.63),indicatingthattheyhavecommonorsimilarsources.PCAresultsshowedthathumanactivities
suchasindustry,agricultureandtransportwerethemainsourcesofheavymetals(28.5%),followedbygeologicalbackground
(11.7%)andmineralextractionactivities(11.4%).Theresultsofthehealthriskevaluationoforalintakeshowedthatthere
wasnonon-carcinogenicandcarcinogenicriskofheavymetals,butthe95%quantileshowedthatAshadsomecarcinogenic
riskforchildren(1.09×10-4).Meanwhile,As,Co,Mo,SbandVhadlowlevelcarcinogenicrisksforadults(0.02%-0.25%)

andchildren(0.51%-5.60%)underextremeconditions,whichneedtobefocusedonAs,Mo,Sb,VandCo.

Keywords:drinkingwatersources;heavymetals;spatialandtemporaldistribution;Pearsoncorrelationanalysis;health
riskassessment
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  附 录

表S1 风险评估模型中的暴露因素参数

Tab.S1 Exposurefactorparametersinriskassessmentmodel

参数 单位 类型
分布范围

成人 儿童
参考文献

BW kg 对数正态分布 (59.78,1.07) (16.68,1.48) [24]

IR L/d 对数正态分布 (1.23,0.27) (1.12,0.27) [24]

ED a 均匀分布 (0,70) (0,10) [25]

RfDi

 

mg/(kg·d)

 

点分布

 

0.14(Fe)、0.00096(Mn)、0.0004(As)、0.0035(Pb)、0.005(Mo)、0.0003(Co)、

0.002(Be)、0.2(B)、0.0004(Sb)、0.02(Ni)、0.2(Ba)、0.005(V)

[25]

 

SFi

 

(kg·d)/mg

 

点分布

 

-(Fe)、-(Mn)、1.5(As)、0.0085(Pb)、0.32(Mo)、0.063(Co)、0.0866(Be)、

-(B)、0.207(Sb)、1.7(Ni)、0.851(Ba)、0.122(V)

[25]

 

ρFe mg/L 对数正态分布 (0.00776,0.02042) 本研究

ρMn mg/L 对数正态分布 (0.00122,0.00396) 本研究

ρAs mg/L 对数正态分布 (0.00050,0.00063) 本研究

ρPb mg/L Gamma分布 (0.00671,0.1) 本研究

ρMo mg/L 对数正态分布 (0.00107,0.00160) 本研究

ρCo mg/L Gamma分布 (0.01087,0.1) 本研究

ρBe mg/L Gamma分布 (0.00032,0.1) 本研究

ρB mg/L Gamma分布 (0.24348,0.1) 本研究

ρSb mg/L Gamma分布 (0.00691,0.1) 本研究

ρNi mg/L 逻辑分布 (0.00070,0.00091) 本研究

ρBa mg/L Beta分布 (-0.00874,0.20860,0.43885,1.48214) 本研究

ρV mg/L 对数正态分布 (0.00104,0.00145) 本研究

  注:“-”表示无数据.




