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  [摘要] 目的 调查重庆市渝中区城区监测点大气PM2.5 中12种金属元素污染特征,评估其对人群的致

癌性与非致癌性健康风险。方法 于2021年1-12月,每月10-16日,在重庆市渝中区马家堡小学教学楼楼

顶监测点采集大气PM2.5 样品,测定其中12种金属和类金属元素含量,描述其污染特征,运用《大气污染人群

健康风险评估技术规范》评估其健康风险。结果 共采集石英滤膜84份,PM2.5 年平均值为46
 

μg/m
3,有11

 

d
超过了24

 

h平均二级浓度限值,超标率为13.1%。PM2.5 中的金属和类金属元素中,汞、铍全年未检出,其余

10种浓度由高到低依次为铝、锰、铅、砷、铬、硒、锑、镍、镉、铊;上述10种元素冬春季浓度大于夏秋季,有9种元

素的季节性差异有统计学意义。对砷、镉、铬进行致癌性风险评估,其超额致癌风险分别为1.74×10-5、1.08×
10-6、3.24×10-6。结论 该区域尚存在大气PM2.5 污染情况,其中金属元素铍、铅、镍3种元素的致癌性风险

及10种元素的非致癌性风险处于可接受水平。
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  [Abstract] Objective To

 

investigate
 

the
 

pollution
 

characteristics
 

of
 

12
 

metal
 

elements
 

in
 

atmospheric
 

PM2.5 in
 

Yuzhong
 

District,Chongqing,and
 

evaluate
 

the
 

carcinogenic
 

and
 

non-carcinogenic
 

health
 

risks
 

to
 

the
 

population.Methods Atmospheric
 

PM2.5 samples
 

were
 

collected
 

from
 

January
 

to
 

December
 

2021
 

at
 

top
 

detec-
tion

 

point
 

of
 

Majiabao
 

Primary
 

School
 

in
 

Yuzhong
 

District,Chongqing
 

from
 

10th
 

to
 

16th
 

each
 

month,and
 

the
 

content
 

of
 

12
 

metal
 

and
 

metalloid
 

elements
 

was
 

measured
 

to
 

characterize
 

their
 

contamination
 

and
 

assess
 

their
 

health
 

risks
 

by
 

applying
 

the
 

Technical
 

Specification
 

for
 

Health
 

Risk
 

Assessment
 

of
 

Populations
 

from
 

Air
 

Pol-
lution.Results A

 

total
 

of
 

84
 

quartz
 

filter
 

membranes
 

were
 

collected,and
 

the
 

annual
 

average
 

value
 

of
 

PM2.5 

was
 

46
 

μg/m
3,and

 

11
 

days
 

exceeded
 

the
 

24-hour
 

average
 

secondary
 

concentration
 

limit,with
 

an
 

over-rate
 

of
 

13.1%.Among
 

the
 

metals
 

and
 

metal-like
 

elements
 

in
 

PM2.5,mercury
 

and
 

beryllium
 

were
 

not
 

detected
 

throughout
 

the
 

year,and
 

the
 

remaining
 

10
 

concentrations
 

were
 

aluminum,manganese,lead,arsenic,chromi-
um,selenium,antimony,nickel,cadmium

 

and
 

thallium
 

in
 

descending
 

order.The
 

concentrations
 

of
 

the
 

above
 

10
 

elements
 

were
 

higher
 

in
 

winter
 

and
 

spring
 

than
 

in
 

summer
 

and
 

autumn,and
 

the
 

seasonal
 

differences
 

of
 

9
 

ele-
ments

 

were
 

statistically
 

significant.The
 

carcinogenic
 

risks
 

of
 

three
 

elements,arsenic,cadmium
 

and
 

chromium,

were
 

evaluated,and
 

their
 

excess
 

carcinogenic
 

risks
 

were
 

1.74×10-5,1.08×10-6,and
 

3.24×10-6,respective-
ly.Conclusion There

 

is
 

still
 

atmospheric
 

PM2.5 pollution
 

in
 

this
 

area,among
 

which
 

the
 

carcinogenic
 

risk
 

of
 

3
 

metal
 

elements
 

beryllium,lead
 

and
 

nickel
 

and
 

the
 

non-carcinogenic
 

risk
 

of
 

10
 

elements
 

are
 

at
 

an
 

acceptable
 

level.
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  随着城市化进程的不断推进,全国各地相继出现以

PM2.5 为首要污染物的空气污染问题。金属及类金属

元素作为PM2.5 的主要组成部分,可通过呼吸作用进入

人体,对健康产生毒性、致癌性及生物蓄积性损伤[1-3],
其健康危害大小与金属成分和浓度有关[4]。近年来,北
京、西安、济南、沈阳等城市相继开展了空气PM2.5 中金

属及类金属元素污染特征分析及健康风险评价[5-15],而
重庆作为西部唯一直辖市,相关报道较少。重庆中心城

区地处槽谷地带,平均风速小,相对湿度较高,地理气象

条件不利于大气污染物的扩散[16],其中,渝中区地处长

江、嘉陵江交汇处,全区陆地面积20.08平方公里,常住

人口58.8万人,其空气质量一直受到广泛关注。本研

究通过分析重庆市渝中区2021年大气PM2.5 和其中

12种金属及类金属元素污染特征和程度,开展人群健

康风险评估,为进一步探讨地区大气PM2.5 污染防治和

人群空气污染健康防护提供参考。
1 资料与方法

1.1 一般资料

采样点位于重庆市渝中区马家堡小学教学楼楼

顶,监测高度15
 

m,周边为居民区、学校、商场、写字楼,
避开污染源。于2021年1-12月,每月10-16日采

样,连续采集7
 

d,采样时间为每天10:00至次日9:30,
全年共采集样品84份。采样所用仪器为智能中流量空

气总悬浮颗粒物采样器(武汉天虹,型号:TH-150A、
TH-150C),采样流量100

 

L/min;所用石英纤维滤膜为

90
 

mm滤膜(英国 Whatman公司,货号:1851-090)。
1.2 方法

1.2.1 样品处理及分析

依据《空气污染对人群健康影响监测与防护工作

手册(2021年)》要求,样品采集完成后,当日开始平衡

称重,尽快完成PM2.5 浓度测定,15
 

d内进行成分提取,
测定其中12种金属及类金属成分含量。取1/8采集到

的滤膜,放入15
 

mL离心管底部,加入95%硝酸(Fish-
er,67%~70%)溶液10

 

mL,于70
 

℃水浴超声3
 

h,充
分振荡后用0.45

 

μm滤头过滤,直接用电感耦合等离

子体质谱仪(Agilent
 

7900)测定其中12种金属及类金

属成分含量。
1.2.2 质量控制与质量保证

实验室分析12种金属及类金属成分检测的校准

曲线线性良好,相关系数(r)≥0.999
 

0
 

;抽取10%的样

品进行平行测定,相对标准偏差均小于20%;样品加标

回收率为82.3%~112.7%,方法检出限为0.01~8.9
 

ng/m3;每批样品分析均进行1个实验室空白和1个现

场空白分析。
1.2.3 健康风险评估

按照《大气污染人群健康风险评估技术规范》(WS/
T

 

666-2019)中“基于大气污染物毒性资料的人群健康

风险评估”方法,开展12种金属和类金属元素的健康风

险评估。
1.2.4 暴露-反应关系评估

污染物的毒性参数使用美国环境保护署区域筛选

水平(regional
 

screening
 

levels,RSL)通用表中的环境空

气部分[17],查阅12种元素以吸入途径接触的毒性参

数,见表1。筛选浓度部分,确定若某一元素具有致癌

效应,则可接受风险水平为1×10-6;如具有非致癌效

应,则危害商值为1,以此为基准计算对应元素的筛选

浓度。如果元素暴露浓度低于筛选浓度,则表明在该暴

露水平下对人群无不可接受的风险,终止健康风险评

估。如果元素暴露浓度超过筛选浓度,则启动下一步吸

入途径的健康风险评估。致癌效应筛选浓度计算公式

(公式①)为:CA=(AT×TR)/(IUR×ET×EF×ED)。
式中,CA为与评估值对应的大气中的污染物(μg/m

3);
AT为预期寿命年数×365

 

d/年×24
 

h/d;TR为目标癌

症风险(1×10-6);IUR为吸入单位风险(μg/m
3);ET

为暴露时间(h/d);EF为暴露频率(d/年);ED为暴露持

续时间(年)。本研究假设居民持续暴露在大气环境中,
ET取值24

 

h/d、EF取值365
 

d/年、ED取值预期寿命

年数。
非致癌效应筛选浓度计算公式(公式②)为:CA=

(AT×Target
 

HQ×RfC×1
 

000
 

μg/mg)/(ET×EF×
ED)。式中,CA、AT、ET、EF、ED的意义和取值同公式

①;Target
 

HQ为目标危害商数(取值为1);RfC为参考

浓度(mg/m3)。
表1  各金属及类金属元素经吸入途径的毒性

   参数及其来源

元素 化学物质名称 IUR(μg/m
3) RfC(mg/m3)

锑 锑(金属性的) - 3.0×10-4

铝 铝 - 5.0×10-3

砷 无机砷 4.3×10-3 1.5×10-5

铍 铍及其化合物 2.4×10-3 2.0×10-5

镉 镉 1.8×10-3 1.0×10-5

铬 六价铬 1.2×10-2 1.0×10-4

汞 汞(元素) - 3.0×10-4

铅 磷酸铅 1.2×10-5 -

锰 锰 - 5.0×10-5

镍 镍(可溶性盐) 2.6×10-4 9.0×10-5

硒 硒 - 2.0×10-2

铊 铊(可溶性盐) - -

  -:无此项。

1.2.5 暴露评估

暴露浓度计算公式(公式③)为:EC=(CA×
ET×EF×ED)/AT。式 中,EC 为 暴 露 浓 度(μg/
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m3);CA 为污染物在空气中的浓度(μg/m
3);ET、

EF、ED、AT的意义及取值同公式①。
1.2.6 健康风险表征

以超额致癌风险评估金属及类金属元素的致癌

风险。计算公式(公式④)为:超额致癌风险=IUR×
EC。式中,IUR 的意义同公式①,EC的意义同公

式③。
当超额致癌风险<1×10-6,表明其引起癌症的

风险较低,在监管意义上为可以接受的风险;该超额

致癌风险为1×10-6~1×10-4,表明其有潜在的致癌

风险;该超额致癌风险>1×10-4,表明其引起癌症的

风险较高。
采用目标危害商数评估重金属的非致癌风险。

计算公式(公式⑤)为:HQ=EC/RfC×1
 

000
 

μg/mg。
式中HQ为目标危害商数;EC的意义同公式②,RfC
的意义同公式③。HQ≥1,表示暴露浓度可能产生非

致癌毒性;HQ<1,则表示暴露浓度产生的非致癌性

毒性处于可接受的水平[18]。
1.3 统计学处理

采用SPSS19.0软件进行统计学处理,未检出按

照检出限的50%进行数据分析。PM2.5及金属和类

金属元素浓度均不服从正态分布,因此采用最小值、
Q1、Q2、Q3、最大值这5项参数进行统计学描述。考

虑到需要与《环境空气质量标准》(GB
 

3095-2012)中
PM2.5 及各污染物的年平均浓度限值(二级)进行比

较,同时纳入算术平均值进行统计学描述,并采用其

开展风险评估。使用秩和检验来分析金属和类金属

元素的季节性差异,以α=0.05为校验水准。
2 结  果

2.1 大气中PM2.5 浓度情况

研究期间,该区域2021年PM2.5 浓度年平均值

为46
 

μg/m
3,最大值为150

 

μg/m
3。其中有11

 

d的

PM2.5 浓度超过《环境空气质量标准》(GB
 

3095-
2012)中24

 

h平均值的二级浓度限值(75
 

μg/m
3),超

标率为13.1%。超限量值采样日期主要集中在秋冬

两季,不同季节中PM2.5 浓度平均值由大到小依次为

冬季、秋季、春季、夏季,见表2。
2.2 PM2.5 中金属和类金属元素浓度情况

重庆市渝中区城区2021年PM2.5 中12种重金

属年平均浓度由高到低依次为铝、锰、铅、砷、铬、硒、
锑、镍、镉、铊、汞、铍,其中汞和铍全年未检出。比较

不同季节元素浓度,除镍外,9种元素均为秋冬季浓度

高于春夏季,差异有统计学意义(P<0.05);砷、镉、
汞、铅的年平均浓度均未超过限值标准(GB

 

3095-
2012),见表3。
2.3 各元素的筛选浓度情况

各金属及类金属元素经吸入途径的毒理学参数

见表3,其中6种元素有致癌性参数,10种有非致癌

性参数。各元素的筛选浓度见表4,砷、镉、铬的暴露

浓度高于致癌效应筛选浓度,继续对砷、镉、铬进行致

癌性风险评估。10种元素的暴露浓度均低于非致癌

效应筛选浓度,因此终止10种元素的非致癌效应风

险评估。
表2  大气中PM2.5 浓度情况(μg/m

3)

季节 最小值 Q1 Q2 x Q3 最大值

春季 20 26 32 37 50 67

夏季 14 20 25 28 35 63

秋季 13 22 41 43 60 87

冬季 36 48 67 74 96 150

合计 13 25 40 46 58 150

表3  PM2.5 中金属和类金属元素浓度情况(ng/m3)

元素
秋冬季

Q1 Q2 x Q3

春夏季

Q1 Q2 x Q3

合计

Q1 Q2 x Q3
国家标准

锑 0.77 1.56 1.58 2.27 0.65 0.98 1.02 1.34 0.69 1.16 1.30 1.83 -

铝 70.58 112.00 142.06 165.44 45.30 72.60 119.13 115.50 55.10 93.09 130.59 158.70 -

砷 1.54 3.56 4.52 5.98 1.62 3.33 3.57 5.42 1.61 3.38 4.04 5.53 6

铍 0.03 0.03 0.04 0.05 0.03 0.03 0.03 0.03 0.03 0.03 0.03 0.03 -

镉 0.33 0.69 0.76 1.04 0.19 0.41 0.44 0.61 0.26 0.45 0.60 0.89 5

铬 1.17 1.67 2.21 3.39 1.12 1.46 1.59 2.19 1.15 1.58 1.90 2.44 -

汞 0.03 0.03 0.06 0.05 0.03 0.03 0.03 0.03 0.03 0.03 0.03 0.03 50

铅 9.73 17.00 18.28 25.40 7.82 13.25 13.14 16.25 8.58 14.68 15.71 20.78 500

锰 17.18 23.14 28.11 34.00 13.15 17.30 18.05 21.00 14.22 18.59 23.08 29.35 -

镍 0.15 0.54 0.85 1.01 0.15 0.56 1.19 1.10 0.15 0.52 1.01 1.01 -

硒 0.85 1.70 2.25 2.97 0.85 0.85 1.53 2.08 0.85 1.65 1.89 2.55 -

铊 0.18 0.24 0.27 0.34 0.12 0.16 0.18 0.25 0.13 0.20 0.22 0.29 -

  -:无此项。
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表4  各元素的筛选浓度情况(ng/m3)

元素
致癌效应

筛选浓度

非致癌效应

筛选浓度
暴露浓度

是否继续

健康风险评估

锑 - 300 1.30 否

铝 - 5
 

000 130.59 否

砷 0.23 15 4.04 是

铍 0.42 20 0.03 否

镉 0.56 10 0.60 是

铬 0.08 100 0.27a 是

汞 - 300 0.03 否

铅 83.33 - 15.71 否

锰 - 50 23.08 否

镍 3.85 90 1.01 否

硒 - 20
 

000 1.89 否

铊 - - 0.22 否

  a:六价铬浓度,参考文献[19],六价铬浓度为总铬浓度的1/7。

-:因没有毒性数据资料,无法计算筛选浓度。

2.4 健康风险表征

对砷、镉、铬进行致癌性风险评估,3种元素的超

额致癌风险分别为1.74×10-5、1.08×10-6、3.24×
10-6,均介于1×10-6~1×10-4 之间,对人群存在潜

在的致癌风险。
3 讨  论

本研究在区域中心城区设置采样点,监测高度为

15
 

m,位于国控环境空气质量监测站覆盖范围内,采
样点周边为居民区、学校、商场、写字楼,无工厂,避开

了污染源及障碍物、交通道路,空气污染程度相对较

轻。本研究中,2021年每月均进行PM2.5 采样分析,
共采集样本84件,一定程度上可反映该区域部分城

区大气PM2.5 的污染情况。2021年PM2.5 浓度年平

均值为46
 

μg/m
3,超过了年平均二级浓度限值(35

 

μg/m
3),其中有11

 

d超过24
 

h平均二级浓度限值

(75
 

μg/m
3),超标率为13.1%,主要集中在秋冬季。

PM2.5 浓度表现出明显的季节性,秋冬季浓度均值大

于春夏季。结果显示,该区域仍存在PM2.5 污染情

况,这可能与周边地区大气污染物传输有关。
本研究的12种金属和类金属元素中,铝、锰、铅

质量浓度最高,占所测元素总浓度的93.9%,主要来

自汽车尾气、土地开发施工和道路扬尘[20]。有9种元

素表现出明显的季节性,秋冬季质量浓度大于春夏

季,这可能是因为冬季低温少风,气象条件不利于

PM2.5 扩散和降解,一定程度上造成金属和类金属元

素的累积,而夏季较多的降水有助于PM2.5 的沉降清

除。铅、镉、砷、汞4种元素年平均浓度均低于《环境

空气质量标准》(GB
 

3095-2012)标准限值[21],这与

该区域内无厂矿等工业污染源的情况相符。
依据《大气污染人群健康风险评估技术规范》

(WS/T
 

666-2019)进行健康风险评估。结果显示,10
种元素的暴露浓度均小于其非致癌效应的筛选浓度,
表明其对人群健康无明显非致癌风险。砷、镉、铬3
种元素终身超额致癌风险均大于1×10-6,介于1×
10-6~1×10-4 之间,表明这3种元素有潜在致癌风

险。砷是典型的燃煤元素[22],长期暴露可能造成急慢

性中毒,导致人体器官病变或发育缺陷[23],对儿童青

少年的危害尤其大[24-25]。该区域虽不存在燃煤污染

源,但可能受周边大气传输影响。评估结果显示,监
测时段内空气PM2.5 中的砷浓度对居民有一定的致

癌性风险(1.74×10-5),对人群的健康危害需引起

关注。
本次健康风险评估结果存在一定的不确定性:在

PM2.5 采样、运输、保存及元素测定过程中存在误差,
造成12种金属和类金属元素的浓度存在不确定性。
健康风险评估是以人群全年全时间均暴露在大气环

境中为前提进行的,未考虑室内环境因素,且未考虑

人群个体因素的差异,暴露浓度存在不确定性。评估

是基于单一环境、单一大气污染物进行,未进行考虑

年龄敏感性、多重环境,评估时只考虑了吸入途径的

健康风险,未考虑经口或皮肤接触进入。
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