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摘要 ：

[背景] 多项研究表明大气 PM2.5 中重金属对人群健康有影响，而 PM2.5 中铅污染长期低浓度
暴露对人群健康影响的研究有限。

[目的] 探讨济南市大气 PM2.5 中铅污染特征，评估其慢性健康风险。

[方法] 收集济南市 2014—2019 年逐日 PM2.5 质量浓度（后称浓度）数据，分析 PM2.5 浓度的逐
年变化趋势；另在济南市的主要工业区（历城区）和生活区（市中区）分别设置一个监测点，

于 2014—2019 年的每个月 10—16 日采样（共采样 493 d，部分缺失；其中采暖期 172 d，非采
暖期 321 d）。每个监测点每天采集 2 个 PM2.5 样品，分别采用石英纤维滤膜用于铅的检测，玻
璃纤维滤膜用于 PM2.5 浓度测定，共采集 986 份样品。采样仪器为 100 L·min–1 的大流量
PM2.5 采样器，每天累计采样时间为 20~24 h。采用称重法测量 PM2.5 浓度，电感耦合等离子体
质谱法测定 PM2.5 样品中铅浓度。分析 2014—2019 年 PM2.5 中铅的年平均浓度、富集因子水
平与单位质量 PM2.5 中铅水平变化趋势以及采暖期与非采暖期的差异等。利用 WS/T
777—2021《化学物质环境健康风险评估技术指南》评估大气 PM2.5 中铅的健康风险。

[结果] PM2.5 中铅的年平均浓度范围为 23.2~154.7 ng·m–3；2015—2019 年采暖期平均浓度高
于非采暖期，2015 年、2017—2019 年差异有统计学意义（P < 0.01 或 0.001）。2014—2019 年
铅的富集因子范围为 200~1 342；在 2015 年、2017—2018 年采暖期该因子高于非采暖期，差
异有统计学意义（P < 0.05 或 0.001）。单位质量 PM2.5 中铅水平为 493~1 944 ng·mg–1

，2014 年、
2017—2018 年采暖期和非采暖期其均值的差异均有统计学意义（P < 0.05 或 0.001）。PM2.5 中
铅的年平均浓度和富集水平的年度变化呈下降趋势，单位质量 PM2.5 中铅水平也呈下降趋势。
2014—2019 年，济南市 PM2.5 中铅的致癌风险范围为 1.69×10–8~2.45×10–6

，整体趋势逐年下
降，第 95 百分位数环比下降 3%~46%。2017 年以后，PM2.5 中铅暴露的人群致癌风险降至可
接受水平（ < 1×10–6）。

[结论] 2015—2019 年，采暖期 PM2.5 中铅浓度、富集因子大多较非采暖期升高，但单位质量
PM2.5 中铅水平变化不完全一致。2014—2016 年，铅暴露对人群健康有致癌风险；2017 年以
后，PM2.5 中铅暴露对人群的致癌风险处于可接受水平。
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Abstract:

[Background] A number of studies have shown that heavy metals in atmospheric PM2.5 have im-
pacts on human health, while studies on the impact of long-term and low-concentration exposure
to lead in PM2.5 on human health are limited.

[Objective] To  investigate  the  pollution  characteristics  of  lead  in  ambient  PM2.5 and  assess  its
chronic health risks.

[Methods] Daily  PM2.5 concentration  data  in  Jinan  from  2014  to  2019  were  collected,  and  the
year-by-year trend of PM2.5 concentration was analyzed. Licheng District (an industrial area) and
Shizhong District (a residential area) were elected to install an ambient PM2.5 monitoring station
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respectively. The sampling instrument was a 100 L·min−1 high-flow PM2.5 sampler, with a cumulative sampling time of 20-24 h per day, using
a quartz fiber filter membrane for lead detection and a glass fiber filter membrane for PM2.5 determination. The sampling frequency was
7 consecutive days per month from the 10th to the 16th (A total of 493 d were sampled and some were missing; 172 d during the heating
period and 321 d during the non-heating period). Two PM2.5 samples were collected in one monitoring site each day. A total of 986 samples
were collected in one monitoring site. The lead content in PM2.5 samples was detected by inductively coupled plasma mass spectrometry.
The concentration of PM2.5 was measured by weighing method. The annual average concentration and enrichment factor of lead in PM2.5,
 the change trend of lead content per unit mass of PM2.5, and the difference between heating period and non-heating period from 2014
to 2019 were estimated. Technical guide for environment health risk assessment of chemical exposure (WS/T 777-2021) was used to assess
the health risks of exposure to lead in PM2.5.

[Results] The average annual concentration of lead in PM2.5 ranged from 23.2 ng·m−3 to 154.7 ng·m−3. The average concentration in heating
period from 2015 to 2019 was higher than that in non-heating period, and the differences in 2015, 2017, and 2019 were statistically sig-
nificant (P < 0.01 or 0.001). The enrichment factors ranged from 200 to 1 342 in 2014 to 2019. The average enrichment factors in heating
period in 2015, 2017, and 2018 was higher than those in non-heating period, and the difference was statistically significant (P < 0.05 or
0.001). The lead contents per unit mass of PM2.5 ranged from 493 ng·mg−1 to 1944 ng·mg−1, and the differences between heating period
and non-heating period in 2014, 2017, and 2018 were statistically significant (P < 0.05 or 0.001). The average annual concentration and
enrichment factor of  lead in PM2.5 showed a downward trend,  and thus the lead content per unit  mass of  PM2.5 also decreased.  From
2014 to 2019, the carcinogenic risk of lead in PM2.5 in Jinan ranged from 1.69×10−8 to 2.45×10−6, showing a significant downward trend
year by year, and the 95th percentile decreased by 3%-46% from the previous year. The carcinogenic risk level of lead was reduced to an
acceptable level ( < 1×10−6) after 2017.

[Conclusion] From 2015 to 2019, lead concentration and enrichment factor in PM2.5 increase during heating period compared with non-
heating period, but it is not completely consistent of lead content in PM2.5 per unit mass. From 2014 to 2016, exposure to lead in PM2.5

may elevate carcinogenic risk to human. After 2017, the carcinogenic risks of exposure to lead in PM2.5 are at an acceptable level.

Keywords: atmospheric pollution; PM2.5; lead; pollution characteristics; risk assessment

  

作为我国大气污染的主要污染物之一，PM2.5 颗粒
物粒径小，可以直接进入人体下呼吸道，导致人群呼
吸系统、循环系统疾病患病率和死亡率升高[1– 5]。
PM2.5 富集重金属能力远高于 PM10，王琼等[6]对采暖期
不同粒径颗粒物的金属富集能力研究发现，粒径小于
2.1 μm 的颗粒物，其对重金属铅的富集水平是粒径
4.7~10.0 μm 颗粒物的 1.97 倍，且易进入人体下呼吸
道和肺泡，对人体健康危害更大。

金属元素和类金属元素是 PM2.5 的重要组成部分，

与 PM2.5 引起的不良健康效应密切相关[7]。铅是无阈
值致癌物，铅附着在 PM2.5 上，通过吸入途径进入呼吸
系统，沉积在肺部，进入血液[8]。铅的长期暴露对人体
健康影响较大，可以影响血红素的合成等生化过程和
神经系统发育，引起血压升高，甚至导致肺癌等[9–14]。

PM2.5 中铅暴露特征为低浓度长期暴露，因此对
PM2.5 中铅的健康风险评估尤为重要[15–16]。由于数据陈
旧且仅进行趋势预测，欧洲的环境疾病负担研究表明，

环境铅污染导致的健康寿命损失可能被严重低估[17]。
在成都、上海和广州三个城市开展的相关研究多局限
于单一年度的现况[15，18–19]

，关于大气中铅污染长期变
化趋势和控制效果的报道较少。为了深入了解济南市
大气 PM2.5 中金属铅浓度的长期变化趋势、污染特征
及其对人群健康的影响，本研究对近年来济南市大气

PM2.5 铅暴露的变化趋势进行分析，对其慢性健康效应
进行风险评估，了解铅暴露风险动态变化，为大气污
染治理的控制政策调整提供依据。

 1    材料与方法
 1.1    PM2.5 浓度数据来源及采样

济南市 2014—2019 年逐日 PM2.5 质量浓度（后称
浓度）数据来自济南市环保局。另，选择济南市中心城
区的主要工业生产区（历城区）和生活区（市中区）为
PM2.5 监测点。为了避免交通主干道路机动车尾气对
PM2.5 采样的影响，选择小学校园作为监测点位；PM2.5

采样设备点设置于教学楼楼顶距离地面 10~15 m。于
2014—2019 年，每个月 10—16 日采样（2014 年缺失
10 d，2018 年缺失 1 d，共采样 493 d；其中采暖期 172 d，

非采暖期 321 d）。每个监测点每天同时采集 2 份样品，

分别采用玻璃纤维滤膜（Whatman，英国）和石英纤维
滤膜采样，用于测定 PM2.5 浓度和 PM2.5 中铅的浓度；
共采集各 986 份样品。采样前用分析天平（梅特勒，美
国）称量滤膜，采样泵为 TH-150F 型中流量 PM2.5 采样
器（武汉天虹，中国），采样流量为 100 L·min−1

，每天累
计采样时长为 20~24 h。采集后的玻璃纤维滤膜再次
称重，记录滤膜的增重，根据采样体积计算得出 PM2.5

的浓度。
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 1.2    PM2.5 中铅的测定
取适量石英纤维滤膜，称重，用陶瓷剪刀剪碎，放

入 15 mL 离心管 (BD Falcon，美国) 底部，加入 5%HNO3

10 mL。将离心管 70 ℃ 水浴超声浸提 3 h，取出离心
管放至室温，然后将离心管放入低速离心机 �（3 234×g,
Centrifuge 5804, Eppendorf，德国）离心 5 min，取出上
清液待测。采用电感耦合等离子体质谱仪（ICP/MS，
ICAP-QC model，Thermo Fisher Scientific，美国）测定待
测样品中的铅元素。采用铅的标准溶液（1 000 μg·mL−1

，

中国计量科学院标准物质 GBW08619）配置标准样品
浓度，使用 ICP/MS 依次测定试剂空白、标准曲线系列、
样品和质控样品。由标准曲线得出样品中的铅质量，

根据大气采样体积计算得出大气 PM2.5 中铅浓度。单
位质量 PM2.5 中铅水平为 PM2.5 中铅浓度除以 PM2.5 浓
度。引入内标，通过对滤膜参考物质重复测定和加标
回收试验分别控制检测的精密度和准确度。
 1.3    铅富集因子

EF = (Cx/Cx-ref)/(Cy/Cy-ref)

富集因子（enrichment factor, EF）是指气溶胶中某
种元素相较于地壳表层相应元素的富集程度，可以判
断环境介质中的某种元素来自自然源还是人为源[20]。
EF≥40，表示该元素富集程度极强，主要来自人为源。
EF 的计算公式为 ，Cx 为 PM2.5 中
研究元素的质量浓度，Cx-ref 为 PM2.5 中参比元素质量
浓度。Cy 为地壳中研究元素质量浓度，Cy-ref�为地壳中参
比元素质量浓度[21–22]。选择铝（Al）元素为参比元素。
元素基准值采用济南市土壤的元素基�准值[23]。
 1.4    健康风险评估

根据 WS/T 777—2021《化学物质环境健康风险评
估指南》评估 PM2.5 中铅的致癌风险[24]。

CR = LADDinh×

IUR × CF LADDinh = (C × EF × ED × ET)/LT致癌风险用 CR 表征，计算公式为
， 其 中 。 LADDinh

是经吸入途径进入人体的化学物质的终生日平均浓
度（mg·m−3）；C 是空气中化学物质的浓度（mg·m−3）；EF
是暴露频率（d·年−1）；ED 是暴露周期（年，本研究为 30 年）；
ET 是暴露时间（h·d−1

，本研究为 �24 h·d−1）；LT 是终生暴
露时间（h，本研究为 613 200 h）。CR 是致癌风险；CF
是转换因子，取值 1 000 μg·mg−1； IUR 是铅吸入致癌
单位风险因子，取值 1.2×10−5�（μg·m−3）−1[25]。CR < 1×10−6

，

引起癌症的风险较低；1×10−6≤CR < 1×10−4
，有癌症风

险；CR≥1×10−4
，引起的癌症风险较高。

 1.5    数据收集与统计分析
采用 SPSS 20.0 分析数据，Graphpad prism 8 制作

统计图。非采暖期和采暖期的 PM2.5 中铅浓度、富集

因子、单位质量 PM2.5 中铅水平和致癌风险比较采用
非参数 Mann-Whitney 检验；检验水准 α=0.05，双侧
检验。

 2    结果
 2.1    PM2.5 浓度变化趋势

2014—2019 年，PM2.5 年均浓度为 52.1~92.1 μg·m−3
，

见图 1。均超出 GB 3095—2012《环境空气质量标准》
中 PM2.5 年平均浓度限值（35 μg·m−3）。在同一年度，采
暖期平均浓度（74.6~118.5  μg·m−3）均高于非采暖期
（40.9~79.1 μg·m−3）。2014—2018 年，PM2.5 年均值下一
年度与上一年度相比，均有下降，但 2019 年 PM2.5 年
均值比 2018 年升高。2014 年有 57.8%的天数超过了
日均浓度限值（75 μg·m−3）；2014—2018 年，超标天数
比例逐年下降；2018 年超标天数比例最低，为 17.3%。

 2.2    铅污染的变化趋势
 2.2.1   大气 PM2.5 中铅的年平均浓度　2014—2019 年，

PM2.5 中铅的年平均浓度为 23.2~154.7 ng·m−3
，见图 2A。

根据 GB 3095—2012《环境空气质量标准》，铅年平均
浓度限值为 0.5 μg·m−3 [26]。2014—2019 年，铅的年平均
浓度均低于 0.5 μg·m−3

，均未超标。
2014—2019 年，PM2.5 中铅的年平均浓度呈逐年

下降趋势。铅在采暖期和非采暖期的浓度整体都呈下
降趋势，与年平均浓度变化一致。2015 年、2017—2019
年采暖期和非采暖期的铅浓度差异有统计学意义
（P < 0.01 或 P < 0.001），均为采暖期高于非采暖期。见
图 2A。
 2.2.2   铅的富集因子　2014—2019 年，全年铅的富集
因子范围为 200~1 342，呈逐年下降趋势。2015 年
（P < 0.01）、2017 年 （P < 0.05）和 2018 年 （P < 0.001）均
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［注］ 虚线为 GB 3095—2012《环境空气质量标准》中的 PM2.5 年平均浓

度限值（35 μg·m−3）。
图 1   济南市 2014—2019 年 PM2.5 浓度变化趋势

Figure 1   The variation trend of PM2.5 concentration in Jinan from
2014 to 2019
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为采暖期铅的富集因子高于非采暖期。见图 2B。

 2.2.3   单位质量 PM2.5 中铅水平　2014—2019 年，年
平均单位质量 PM2.5 中铅水平为 493~1 944 ng·mg−1。
2014 年、2017—2018 年，采暖期与非采暖期差异有统
计学意义（P < 0.05 或 P < 0.001）；2014 年，非采暖期高

于采暖期，2017 —2018 年，采暖期高于非采暖期。
2014 年单位质量 PM2.5 中铅水平最高（1 944 ng·mg−1），

是 2019 年（493 ng·mg−1）的 3.9 倍。见图 3。

 2.3    PM2.5 中铅的健康风险评估
2014—2019 年济南市 PM2.5 中铅的 CR 值范围为

1.69×10−8~2.45×10−6
；各年度 CR 均值及其 95%CI 依次为：

0.80（0.17~1.70）×10−6、0.45（0.15~0.94）×10−6、0.35（0.13~
0.99）×10−6、 0.21（0.06~0.59）×10−6、 0.18（0.06~0.72）×
10−6、0.12（0.03~0.31）×10−6

，呈下降趋势。图 4 中阴影
面积为铅的致癌风险百分位数分布。2014 年，致癌风
险约 30%超过可接受水平（1×10−6），可能存在癌症风
险；2015 年后，致癌风险下降至 1×10−6 以下；2016 年，

约 3%致癌风险超过 1×10−6。2017—�2019 年，致癌风险
均低于 1×10−6

，引起癌症的风险较低，且呈逐年降低的
趋势。
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图 2   济南市 2014—2019 年 PM2.5 铅浓度 （A） 
和铅富集因子 （B） 的变化趋势

Figure 2   The variation trend of lead concentration (A) and EF in
PM2.5 (B) in Jinan from 2014 to 2019
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图 3   济南市 2014—2019 年年均单位质量 PM2.5 中铅水平
Figure 3   The variation trend of lead content per unit mass of

PM2.5 in Jinan from 2014 to 2019
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［注］ 图中阴影面积为铅的致癌风险百分位数分布；虚线为 1×10−6

，即可接受水平。
图 4   济南市 2014—2019 年 PM2.5 中铅致癌风险的百分位数图

Figure 4   Percentile probability distribution of lead associated carcinogenic risk in PM2.5 in Jinan from 2014 to 2019
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 3    讨论
PM2.5 组分复杂，主要包括多环芳烃、金属和类金

属等有机成分和无机成分。不同地区 PM2.5 各组分成
分和含量不同，与颗粒物的形成和来源有关[27]。王丽
珩等[28]对 2016—2020 年济南市 PM2.5 中铅、铬、锰等
12 种重金属的浓度特征进行了分析，铅的质量浓度位
居前三位。本研究发现，济南市 PM2.5 中铅浓度、单位
质量 PM2.5 中铅水平和致癌风险整体呈逐年下降趋势。

济南市 2015 年 PM2.5 中铅浓度（87.4 ng·m−3）高于
广州两个区同年度的铅浓度（0.059、0.051 μg·m−3）[18]

和上海 2009—2010 年普陀区的铅浓度（59 ng·m−3）[19]。
济南市 2016 年的铅浓度（67.5 ng·m−3）低于北京同年度
的铅浓度（108.19 ng·m−3）[29]

，也低于成都 2016—2017
年初的铅浓度（320.5 ng·m−3）[30]和上海宝山区的 2009—
2010 年铅浓度（133 ng·m−3）[19]。与中国其他城市相比，

济南市铅浓度处于中等污染水平。
PM2.5 中的铅主要来源于化石燃料燃烧、冬季采

暖、工业生产和汽车尾气等[7，27]。2014—2019 年，济南
市 PM2.5 中铅的富集因子为 200~1 342，均大于 40，说
明主要来自人为污染源。济南市 PM2.5 中金属的研究
表明，其中砷、铬、硒和铅作为第一主成分，贡献率为
35.94%，煤炭燃烧是大气中铅的主要来源之一 [16]。
2016—2017 年初成都铅富集因子高于 1 000[30]

，济南
的水平略低于成都。

2015—2019 年，济南市采暖期 PM2.5 中铅浓度高
于非采暖期，与青岛和哈尔滨的结果一致[31–32]

，可能与
冬季采暖有关。

济南市 PM2.5 年平均浓度均为采暖期高于非采暖
期。但单位质量 PM2.5 中铅水平与 PM2.5 浓度不一致，

2014 年非采暖期高于采暖期。单位质量 PM2.5 中铅水
平与颗粒物铅的来源有关，水平较高的样品机动车尾
气贡献较大，较低的样品土壤扬尘和燃煤飞灰贡献较
大[27]。2014 年非采暖期铅水平高于采暖期，可能与非
采暖期机动车尾气排放量较高有关。

铅为无阈值致癌物[25]
，通过促进细胞凋亡，DNA

氧化损伤，抑癌基因 P53 转录表达异常引起癌症[33] 。
虽然金属铅的年平均浓度低于环境空气质量标准限
值，根据致癌风险百分位数图，2014—2016 年，铅的致
癌风险仍有 3%~30%超过可接受水平。在铅年平均浓
度仅为标准限值的 1/5 时，成都的致癌风险有 10%超
出可接受水平[15]。这提示铅浓度和致癌风险的百分位
数分布分析相结合，更能全面反映铅的致癌风险。

本研究局限性在于未考虑室内暴露，仅以室外暴

露评价人群健康风险可能存在偏差。监测点覆盖区域
和采样天数有限，均存在不确定性。PM2.5 中的组分如
镉、铬、砷、镍等都有致癌效应，不同金属组分间可能
会存在联合作用[27]

，仅评估铅单组分可能会低估人群
致癌风险。

从 2013 年起，济南市政府采取了一系列的大气
污染防控政策，包括推广新能源的使用，改进生产工
艺，减少高污染煤炭使用，淘汰或改造燃煤锅炉，加强
空气污染防治的宣传等[34]。2014—2019 年，PM2.5 浓度
和铅浓度呈逐年下降趋势，致癌风险降至可接受水平，

说明防控政策取得了一定成效。
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