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摘  要    对典型地区多种环境介质土壤（n=151）、地下水（n=9）、大气（可吸入颗粒物（PM10）和气态污染物，n=4）及农作物（蔬菜（n=38）和大米（n=95））进行采样，分析其中PCBs和Cd含量，利用美国EPA致癌风险评估模型评估研究区居民经多种途径接触多种介质引起的PCBs和Cd的致癌暴露剂量和致癌风险。进行致癌风险贡献率分析，筛选出主要的致癌污染物、暴露途径及对致癌风险贡献最大的环境介质。研究结果表明，所调查的环境介质中均存在严重的PCBs、Cd污染，蔬菜和大米中Cd的平均含量分别为我国食品中污染物限量标准的130倍和17倍，地下水中PCBs和Cd超标率均很高，大气中气态PCBs及PM10颗粒态PCBs、Cd含量均高于国内外其他地区的调查结果。致癌暴露剂量评估结果表明PCBs、Cd的总致癌暴露剂量分别为允许摄入量的6.8倍和6.1倍，总致癌风险为1.1×10-3，远高于国内外所规定的可接受致癌风险水平；致癌贡献率分析结果表明经口摄入是研究区居民致癌风险的最主要暴露途径，蔬菜、大米和地下水是该地区最主要的PCBs、Cd致癌风险来源。
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中图分类号    X503.1        文献标识码    A
镉（Cd）是地壳中广泛存在的一种元素，含量在0.1~1 mg kg-1，常出现于锌矿中[1]，在远离矿区的背景地区，表层土壤中Cd的含量为0.1~0.4 mg kg-1[2]。河水中溶解性镉的浓度在1.1~13.5 ng L-1[3]。偏远地区空气中Cd的含量通常小于1 ng m-3[4]。人类的生产生活极大地改变了环境中Cd的含量，如电子垃圾的回收处理向环境中排放大量的Cd。罗勇等[5]发现电子垃圾焚烧迹地土壤中Cd的含量高达4 851 mg kg-1。在拆解作坊附近的农田样本中，Cd超标率为78.8%，最大超标倍数达25.7倍[6]。电子垃圾拆解活动除了造成环境介质重金属污染外，还会释放、产生大量的多氯联苯（PCBs）。电子垃圾的拆卸、焚烧等活动会导致电子器件中PCBs的释放，同时燃烧垃圾会生成二恶英类污染物，电子垃圾拆解地区的土壤、大气、蔬菜、大米中存在严重的PCBs污染[7-9]。
PCBs和Cd对人体既有非致癌危害又有致癌危害[10]。一些低氯代PCBs在代谢活动中可与RNA和DNA结合，PCBs能强化细胞的增殖、促使细胞癌变[11]。流行病学调查表明人体致癌与PCBs暴露之间存在关联，观察到患肝胆管癌的风险随PCBs的暴露增加而增加[7]。Cd对人的致癌性主要表现在经呼吸吸入Cd引起的肺癌及前列腺癌[10]。在动物实验中Cd经呼吸暴露对老鼠表现出致癌作用，但是Cd经其他暴露途径的致癌特性目前各国存在不同的看法[12]。我国环保部发布的《污染场地风险评估技术导则》（征求意见稿）将Cd定为对人体存在致癌可能的污染物[13]。在本研究中，参考我国的技术导则，评估Cd经不同暴露途径对人体的致癌风险。
我国的人体健康风险评估研究处于起步阶段，不少学者尝试开展过一些人体健康风险评估工作[14-16]。但大多以调查环境介质污染为主，少数一些在调查环境介质污染的基础上采用暴露模型进行人体健康风险评估，且多针对单一污染物或单一介质。本研究以我国典型电子垃圾拆解地之一浙江台州某镇为研究区，以该地区典型污染物PCBs、Cd为关注污染物。在充分了解研究区PCBs、Cd污染情况的基础上，采用美国环保署（EPA）的人体健康风险评估方法和模型，评估研究区居民经多种途径接触多种环境介质的致癌风险，明确对研究区居民造成致癌危害的主要途径和物质，为制定风险管理措施提供科学依据。
1  材料与方法
1.1  样品采集
    采集的样品包括土壤、大气（PM10和空气污染物）、地下水和农作物（蔬菜及大米），具体采样点位如图1所示。
1.1.1  土壤样品采集    土壤样品的采集于2007年开展。首先采取网格布点，在研究区以1 km×1 km的网格进行布点，共计48个小区，每个小区内以五点采样方式采集表层（0~20 cm）混合土壤样，以全面了解研究区表层土壤中多氯联苯及镉污染情况。另外，研究区内存在严重的污染源，为进一步了解污染源周围土壤污染情况，以重点污染源为中心、采取不同间距辐射状布点的方式采集表层土壤。以上两种方式采样点共计151个。    
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图1  研究区样品采集点位分布
Fig.1  Sampling sites in the research area

1.1.2  水稻及蔬菜样品采集    水稻样品的采集与土壤样品的采集同时开展。采集土壤样品的同时采集对应样点上的水稻样，遇未种植水稻的样点则尽量选择靠近该样点地区上的水稻样，若周围均未种植水稻，则不进行采集。蔬菜样品的采集于2009年4月（春季）和2009年7月（夏季）两次开展，选择研究区种植蔬菜较为集中的自然村为采样区，春季主要采集土豆、包菜，夏季主要采集小青菜、生菜、豇豆和青椒，共计38份样品。
1.1.3  地下水采集    地下水的采集选择远离重要污染源的自然村。利用村中农户自用井进行采集，于2009年4月份开展，采样点间隔500~1 000 m。采样时记录水井深度、井沿高度等，并询问居民对井水的使用情况，共计采集井水样9份。
1.1.4  大气样品采集    大气样品的采集分两种形式进行，气态污染物的采集采用聚氨酯泡沫材料（PUF）被动式采样器采集，采样器样式如文献[17]所示。采样器设于农田中，远离主要道路，距地面高度大于3 m，周围100 m范围内无遮挡物和重大污染源。PUF被动式采样从2009年4月13日开始，至2009年7月26日结束，取下PUF膜后密封保存，尽快运送至实验室于-20 ℃储存待分析。
PM10的采集采用美国AirMetrics 公司MiniVol便携式小流量采样器。采样点设于野外农田中，在市区设一对照点。采样点均远离道路，距离地面高于3 m，周围无明显人为活动或遮蔽物。采样从2009年7月10日开始，至2009年7月26日结束，每次连续采样24 h，下雨天不进行采样。石英滤膜用于颗粒物重量及有机成分PCBs的分析，特氟隆膜用于颗粒物重量及重金属的分析。滤膜在使用前烘干称量至衡重，记录滤膜重量；采样后小心取下滤膜，使采样面向上，放入标记好的带盖培养皿中，避光保存带回实验室分析。

1.2  样品处理与分析
1.2.1  样品重金属镉（Cd）分析    土壤样品自然风干，剔除杂物磨碎过100目筛。采用4∶1（体积比）的浓HCl-浓HNO3进行消解，采用土壤标准参考样GSS-2（GBW-07402）进行分析质量控制。水稻及蔬菜样清洗处理后，在105 ℃下杀青30 min，于50℃下烘干后粉碎，采用4∶1（体积比）的浓HNO3-浓HCLO4进行消解，采用国家一级标准物质GSV-2（GBW-07603）灌木枝叶进行分析质量控制。地下水过0.45 μm滤膜后取50 ml，加入10 ml浓HNO3，在电热板上消煮至近干，定容至20 ml待测。可吸入颗粒物PM10中重金属的测定选用特氟隆膜采集的PM10样品，称重后参照土壤样品的分析方法进行分析。
重金属的测定采用火焰原子吸收分光光度计（Varian220FS，瓦里安公司）（镉检测线性范围：0.03~3.00 mg kg-1）和石墨炉原子吸收分光光度计（Varian220FS，瓦里安公司）（镉检测线性范围：0~4.5 μg L-1）进行测定，视样品中镉含量选择仪器进行测定。
1.2.2  样品多氯联苯（PCBs）分析    土壤样品自然风干，剔除杂物后粉碎过60目，采用1∶1（体积比）的丙酮-正己烷提取剂进行超声提取。水稻及蔬菜样品清洗后，在105 ℃下杀青30 min后，于50 ℃下烘干后粉碎，采用与土壤样品相同的提取剂和提取方法进行提取。PM10中PCBs的测定选用石英膜采集的PM10样品，采用与土壤样品相同的提取方法进行提取。PUF被动式采样膜中PCBs的提取以二氯甲烷为提取剂，水浴温度53 ℃下提取48 h，然后旋转蒸发至近干，加入5~10 ml重蒸过的正己烷，再蒸至近干。地下水样过0.45 μm滤膜后取1 000 ml，以重蒸过的正己烷为萃取剂进行液液萃取，连续萃取3次，萃取液转移入茄形瓶中旋转蒸发至近干。所有样品经以上相应处理后均采用2∶2∶1∶1（质量比）的硅胶、中性氧化铝、酸性硅胶（硅胶∶浓硫酸=2∶1，质量比）、无水硫酸钠净化柱进行净化，水稻及蔬菜样品提取液的净化适当增加酸性硅胶的用量。土壤样品净化后蒸发浓缩，用色谱纯正己烷定容至10 ml；水稻蔬菜、可吸入颗粒物、PUF被动式采样膜、地下水样净化后均蒸发浓缩定容至1 ml，转移入进样瓶中待测。

PCBs的测定使用GC-ECD（气相色谱-电子捕获检测器），测定条件：色谱柱（CP-sil24CB（30 m×0.25 mm×0.25 μm）），进样口温度260 ℃，检测器温度300 ℃。柱子升温程序：初始180 ℃保持0.5 min，以30 ℃ min-1升至260 ℃，保持22 min后以15 ℃ min-1升至270 ℃，保持8 min，分流比设为30。在GC-ECD上，采用从上海百灵威购买的PCBs21混标为标准物质（包括21种PCBs单体： PCB8、PCB18、PCB28、PCB52、PCB44、PCB66、PCB77、PCB101、PCB105、PCB118、PCB126、PCB153、PCB138、PCB128、PCB180、PCB187、PCB170、PCB200、PCB195、PCB206、PCB209）。采用6点外标校正曲线法，根据保留时间对目标化合物进行定性，根据峰面积进行定量分析。以上所有样品PCBs的测定均加入PCB209进行回收率检验。
1.3  致癌风险评估
通对研究区污染物来源、污染物排放方式、土地利用方式、地下水埋深及当地居民生活方式的调查和了解，提出研究区受体可能的暴露情景有以下几种：室外农业活动、日常生活用水、食用自产农作物。本研究将用地方式定为居住用地（包含农业用地），以成人为敏感受体，分儿童和成人两个阶段进行致癌暴露剂量及致癌风险的计算。基于对研究区居民生活方式的调查，参考美国RAIS系统计算模型，总结出受体的致癌暴露途径及计算模型如表1所示，模型参数含义及取值见表2。
表1  居住用地方式下致癌暴露剂量计算模型

Table 1  Models for calculation of carcinogenic doses in residential land
	暴露途径 Exposure pathway
	计算模型 Calculation model

	经口摄入受污染土壤
Oral ingestion of 
contaminated soil
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	经皮肤接触受污染土壤
Dermal contact with contaminated soil
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	经呼吸吸入PM10颗粒物
Inhalation of PM10 
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	经呼吸吸入气态污染物
Inhalation of gaseous pollutants
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	经饮用受污染地下水
Drinking contaminated groundwater
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	经皮肤接触受污染地下水
Dermal contact with contaminated groundwater
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	经食用受污染蔬菜
Eating contaminated vegetable
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	经食用受污染大米
Eating contaminated rice
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表2  模型参数含义及取值

Table 2  Meanings and values of model parameters

	参数 Parameters
	含义及取值

Meaning and values
	参数Parameters
	含义及取值
Meaning and values

	AFc
	儿童土壤皮肤黏附系数，kg cm-2，居住用地条件下默认为0.000 000 2
	HRc
	儿童每日呼吸空气量，7.5 m3 d-1

	AFa
	成人土壤皮肤黏附系数，kg cm-2，居住用地下默认为0.000 000 07
	HRa
	成人每日呼吸空气量，15 m3 d-1

	ATca
	致癌效应平均时间，26 280 d
	IRwc
	儿童日饮用水量，1 L d-1

	BWc
	儿童体重，21.2 kg[18]
	IRwa
	成人日饮用水量，2 L d-1

	BWa
	成人体重，57.6 kg[18]
	IRva
	成人每日蔬菜摄入量，0.185 kg d-1, fw [19]

	CDIca
	致癌暴露剂量，mg kg-1 d-1
	IRra
	成人每日大米摄入量，0.238 kg d-1[19]

	CS
	环境介质（土壤、空气、PM10）中污染物浓度，mg kg-1
	IRvc
	儿童每天蔬菜摄入量，0.175 kg d-1, fw [20]

	CW
	地下水中污染物浓度，mg L-1
	IRrc
	儿童每日大米摄入量，0.175 kg d-1[20]

	CV
	蔬菜中污染物浓度，mg kg-1
	IRsc
	儿童经口摄入土壤量，0.000 2 kg d-1

	CR
	大米中污染物浓度，mg kg-1
	IRsa
	成人经口摄入土壤频率，0.000 1 kg d-1

	CPF1)
	污染食物占总食物的比例
	Kp
	水中污染物的皮肤渗透系数，cm h-1， Cd：Kp=0.001[21]，PCBs2)：Kp=0.542

	EDc
	儿童暴露周期，6 a
	
	

	EFc
	儿童暴露频率，365 d a-1
	PIAF
	颗粒物在体内的滞留比例，默认值为0.75

	EDa
	成人暴露周期，24 a
	PM10
	大气中PM10含量，mg m-3（实测）

	EFa
	成人暴露频率，365 d a-1
	SAc3)
	儿童皮肤有效接触面积，3 053 cm2

	ET
	每天皮肤接触地下水的时间，h d-1，1
	SAa4)
	成人皮肤有效接触面积，5 165 cm2

	Ev
	每天皮肤接触土壤的次数，默认为1
	θ
	蔬菜含水率，86.9%（实测）


注：表中除标注的数据参考文献外，其他模型公式及数据均来自美国RAIS数据库：USEPA RAIS，http://rais.ornl.gov/.

1) 美国EPA对此参数的规定为居住用地0.25，农业用地1，结合本研究所针对的研究区的实际情况，本研究中的居住区指农村人口居住区，即相当于农业用地，而工商业用地指包含工业、商业区的城镇人口聚集区，因此在本研究中以农业用地方式确定此参数值；
2) PCBs的Kp参照公式：lgKp=－2.80＋0.66lgKow－0.005 6MW [22]进行计算，其中PCBs的分子量MW=290，lgKow=6.30[19]，计算得PCBs：Kp=0.542；
3) 
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[23]，其中：Hc：儿童身高，cm，默认为118.2[18]；SERc：儿童暴露皮肤面积占总面积比，默认值为0.36；经计算儿童皮肤有效接触面积SAc为：3 053 cm2；

4) 
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[23]，其中：Ha：成人身高cm，默认为160.2[18]；SERa：成人暴露皮肤面积占总面积比，居住用地下默认值为0.32，经计算居住用地条件下成人皮肤有效接触面积SAa为5 165 cm2
致癌风险的计算[24]：
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，其中：CR：致癌风险，无量纲；CDIca：致癌污染物暴露量，mg kg-1 d-1；SF：污染物致癌斜率因子，(mg kg-1 d-1)-1；由于我国在风险评估研究工作开展较晚，目前没有比较完备的污染物毒性数据库，因此污染物毒性数据的选取主要参考国外权威数据库的毒性数据（表3）。
                   表3  PCBs、Cd经不同途径的致癌毒性参数                       
      Table 3  Carcinogenic toxicity parameters of PCBs and Cd through different pathways ((mg kg-1 d-1)-1)
	
	经口摄入致癌斜率因子(SFo)
 Carcinogenic slope factor of oral ingestion 
	经皮肤接触致癌斜率因子(SFd)
Carcinogenic slope factor of dermal contact
	经呼吸吸入致癌斜率因子(SFi)
Carcinogenic slope factor of inhalation

	PCBs
	2
	2
	0.002 181)

	Cd
	0.38[13]
	0.38[13]
	6.30[25]


1) 数据库中未给出，通过公式[24]计算获得，
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，其中URF为单位风险因子，PCBs为0.000 57，m3 μg-1[21]
2  结果与讨论
2.1  研究区环境中PCBs、Cd污染水平
研究区环境介质中PCBs及Cd的含量如表4所示。通过与国内外现有相关标准的比较可以看出，研究区各种环境介质中PCBs、Cd的污染状况比较严重且普遍，尤其是与居民生活关系比较密切的如地下水、蔬菜、大米。大米中Cd最高含量是标准的近17倍，蔬菜中Cd最高含量是标准的近130倍，约90%的蔬菜中Cd含量超标。调查的地下水均采集自农户自用井，调查结果表明近80%井水中Cd含量超过我国地下水质量标准Ⅴ类水标准。我国目前未正式颁布地下水中PCBs含量标准，国外不少国家对此进行了规定[26]。表中所引用的标准0.01 μg L-1为荷兰标准，可看出所调查的井水中PCBs全部超过0.01 μg L-1。
食物中PCBs含量的标准大多限于海产品[27]、禽蛋等。Xing等[28]对该地区的包菜、菠菜中PCBs的调查结果表明，菠菜、包菜中PCBs平均含量为108 μg kg-1、25.5 μg kg-1，明显高于其他地区叶菜中PCBs的含量[29-30]。张建英等[10]对该地区青菜、卷心菜、包菜的调查表明蔬菜中PCBs的含量为5.98~130.7 μg kg-1。与此相比，本研究调查的小青菜、生菜中PCBs的含量高很多，原因在于本研究调查的蔬菜采集自产生较多PCBs的作业活动集中的地区，该地区所种植的蔬菜所生长的土壤、灌溉的用水、所处的大气环境中均含有很高的PCBs，因此导致该地区蔬菜中积累大量PCBs。
国外不同国家根据土地利用方式的不同制定了土壤中PCBs的标准[26]，美国规定土壤中PCBs总量达到90 μg kg-1时需采取行动对受污染的土壤进行处理。本研究中研究区有17.9%的土样PCBs总量超过90 μg kg-1，所调查的土样中最高含量达到美国规定的行动值的11倍多，远高于Ren等[31]在我国全国范围内调查的表层土壤中PCBs的含量，表明研究区存在严重的点状土壤污染。
PM10中PCBs的含量显著高于国内外很多地区大气PM10中的含量[32-33]。调查的大气中气态PCBs的含量与李英明等[8]在该地区采用PUF被动式采样方式调查的结果相近。大气中气态PCBs构成特征也相同，以低氯代PCBs为主，随氯代数的提高PCBs的含量逐渐降低。大气中气态PCBs含量高于国内外其他地区的研究调查结果。
表4  研究区环境介质中PCBs、Cd含量水平

Table 4  Concentration of PCBs and Cd in the environmental media of the research area

	环境介质

Environmental media
	样品数Number of samples
	多氯联苯

PCBs(Soil and rice：μg kg-1，

groundwater：μg L-1，air：ng m-3)
	
	镉

Cadmium(Soil and rice：mg kg-1，groundwater：mg L-1，air：ng m-3)

	
	
	实测值

Measured values
	标准

Standards
	超标率

Over-limit ratio
	
	实测值

Measured values
	标准

Standards
	超标率

Over-limit ratio

	土壤 Soil
	151
	范围

Scope
	ND~1 062
	90[26]
	17.9%
	
	0.23~15.3
	1.0
(三级标准

Grade III Standard )[34]
	38.4%

	
	
	平均

Average
	65.2
	
	
	
	1.7
	
	

	农作物 Crops
	
	
	
	
	
	
	
	
	

	大米 Rice


	95
	范围

Scope
	ND~35.8
	—
	
	
	0.02~3.3
	0.2[27]
	40%

	
	
	平均

Average
	12.5
	
	
	
	0.36
	
	

	蔬菜 Vegetable
	38
	范围

Scope
	1.32~1 981
	—
	—
	
	0.03~25.9
	0.2[27]
	89.5%

	
	
	平均Average
	432.6
	
	
	
	5.6
	
	

	大气 Air
	
	
	
	
	
	
	
	
	

	PM10
	4
	范围Scope
	8.96~17.2
	—
	—
	
	2.7~18.3
	—
	—

	
	
	平均Average
	12.8
	
	
	
	9.1
	
	

	PUF
	4
	范围Scope
	11.12~20.6
	—
	—
	
	—
	—
	—

	
	
	平均Average
	16.9
	
	
	
	—
	—
	—

	地下水  Groundwater
	9
	范围Scope
	0.036~0.31
	0.01[26]
	100%
	
	0.009~0.039
	0.01[35]
	77.8%

	
	
	平均Average
	0.14
	
	
	
	0.017
	
	


注：表中“—”表示国内外目前均没有相应标准或不存在该项；“ND”表示未检出. Note “-“ means that there is no such corresponding standards or such items both at home or abroad. “ND” means “Non-Detective”
2.2  致癌风险评估结果

2.2.1  致癌暴露剂量    根据上述致癌风险评估方法对研究区居民PCBs、Cd致癌暴露剂量进行计算，结果如表5所示。从表中的计算结果可以看出，Cd、PCBs经口摄入的暴露量最高，高于其他两种暴露途径二至三个数量级。各环境介质中蔬菜引起的暴露剂量最高，其次为大米。土壤和地下水中的PCBs和Cd可经两种暴露途径到达人体。PCBs、Cd经所有介质、所有暴露途径的总致癌暴露剂量分别为1.36×10-4 mg kg-1 d-1、2.18×10-3 mg kg-1 d-1。
根据PCBs的最低无效应浓度5.0×10-3 mg kg-1 d-1、以总不确定因子300推导出Aroclor1254混合物的允许摄入量为2.0×10-5 mg kg-1 d-1，本研究中居民PCBs的摄入量为该允许摄入量的6.8倍。欧洲专家规定在不吸烟的人群中，镉的每周允许摄入量（TWI）为2.5 μg kg-1 week1，即3.6×10-4 mg kg-1 d-1，该指标的设定是基于肾功能变化的早期指标[36]，据此规定，研究区居民Cd的致癌暴露剂量为允许摄入量的6.06倍。
表5  居住用地多介质PCBs、Cd致癌暴露剂量

  Table 5  Carcinogenic exposure doses of PCBs and Cd in multi-environmental media of residential land 
	环境介质

Environmental media
	污染物

Contaminants
	致癌暴露剂量 Carcinogenic exposure dose (mg kg-1 d-1)

	
	
	经口摄入

Oral uptake
	经皮肤接触

Dermal contact
	经呼吸吸入

Inhalation
	总计

Total

	土壤

Soil
	PCBs
	8.90×10-8
	2.93×10-7
	—
	3.82×10-7

	
	Cd
	1.81×10-6
	5.95×10-6
	—
	7.76×10-6

	气态 Gaseous
	PCBs
	—
	—
	3.92×10-6
	3.92×10-6

	PM10
	PCBs
	—
	—
	1.23×10-6
	1.23×10-6

	
	Cd
	—
	—
	7.96×10-7
	7.96×10-7

	地下水 Groundwater
	PCBs
	2.17×10-6
	3.17×10-6
	—
	5.34×10-6

	
	Cd
	2.65×10-4
	7.16×10-7
	—
	2.66×10-4

	蔬菜 Vegetable
	PCBs
	9.97×10-5
	—
	—
	9.97×10-5

	
	Cd
	1.30×10-3
	—
	—
	1.30×10-3

	大米 Rice
	PCBs
	2.57×10-5
	—
	—
	2.57×10-5

	
	Cd
	6.09×10-4
	—
	—
	6.09×10-4

	总计 Total
	PCBs
	1.28×10-4
	3.46×10-6
	5.15×10-6
	1.36×10-4

	
	Cd
	2.18×10-3
	6.67×10-6
	7.96×10-7
	2.18×10-3


2.2.2  致癌风险    图2为 PCBs和Cd经不同暴露途径致癌风险，图3为所调查的环境介质中PCBs的致癌风险。由图2可以看出PCBs和Cd经口摄入产生的致癌风险最高。PCBs经单一暴露途径的
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图2  PCBs、Cd经不同暴露途径的致癌风险

Fig.2  Carcinogenic risk of PCBs and Cd in various exposure pathway

最低致癌风险超过10-6，PCBs经三种暴露途径的总致癌风险超过2.0×10-4。三种暴露途径中，Cd经

口摄入产生的致癌风险要远高于PCBs经口产生的致癌风险，而PCBs经皮肤接触暴露途径产生的致癌风险要高于Cd。经呼吸吸入产生的致癌风险几乎全部来自于Cd。两种物质经所有暴露途径产生的总致癌风险高达1.10×10-3。
图3中可以看出蔬菜的致癌风险最高，其次为大米。除气态PCBs的致癌风险很低外，其他任一环境介质的总致癌风险均超过3.00×10-6。PM10颗粒物的致癌风险绝大部分来自于Cd。除气态PCBs外，PCBs和Cd经单一环境介质的最低致癌风险分别为：PCBs经土壤的致癌风险为0.76×10-6、Cd经土壤的致癌风险为2.95×10-6。
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图3  环境介质中PCBs、Cd致癌风险

Fig.3  Carcinogenic risk of PCBs and Cd in various environmental media

不同国家和地区设定了不同的可接受致癌风险水平，美国EPA[37]将单一污染物或暴露途径的可接受致癌风险水平定为10-6，美国密苏里州、新墨西哥州等将其定为10-5，荷兰住房空间规划和环境部在制定基于健康风险的土壤标准时以10-4为可接受致癌风险[38]。目前我国环保部发布的《污染场地风险评估技术导则》（征求意见稿）规定单一污染物的可接受风险为10-6，以保证场地所有致癌污染物的风险水平低于10-5[13]。由此可看出研究区PCBs、Cd的单一污染物致癌风险及总致癌风险均超过可接受致癌风险水平。

2.2.3  致癌贡献率   致癌风险的产生原因、途径及方式是多种多样的，通过致癌贡献率分析明确不同污染物对致癌风险的贡献、明确污染物以何种途径、何种介质产生的风险是最大的，从而为风险管理及整治提供科学依据。
图4是研究区两种主要致癌污染物及3种暴露途径对总致癌风险的贡献率。由图4a可以看出，Cd是致癌风险的主要来源，为PCBs致癌风险的3倍多。由图4b可以看出，经口摄入污染物产生的致癌风险占总致癌风险的98%多，其次为经皮肤摄入和经呼吸摄入。图4c中表明PCBs对人体的致癌风险有97%多是由经口摄入引起的，其次为经皮肤接触，而经呼吸吸入产生的致癌风险微乎其微。图4d 可看出，与PCBs略有不同，经口摄入仍是Cd最主要的致癌风险途径，其次为经呼吸吸入和经皮肤接触。从对研究区大气中Cd的调查来看，研究区大气中Cd含量水平明显高于国内外其他地区，因此对研究区居民来说除食物外，经呼吸吸入大气颗粒物是Cd比较重要的暴露途径。
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图4  污染物及暴露途径对致癌风险的贡献率
Fig.4  Contribution rates of contaminants and exposure pathways to the carcinogenic risk
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图5  不同环境介质对致癌风险的贡献率
Fig.5  Contribution rates of various environmental media to carcinogenic risk
图5为本研究中所调查的几种含有PCBs和Cd的环境介质对总致癌风险的贡献比例。从图中可看出，致癌风险绝大部分来自于蔬菜、大米和地下水三种携带污染物的介质。其中又以蔬菜的贡献比例最高，其次为大米和地下水。这与研究区居民的生活及饮食行为有很大关系，当地居民自己种植的蔬菜和大米在其饮食中占有很大比例。另外，几乎每家都有水井，平日多用于洗刷，但在采样调查中也发现有居民将井水作为饮用水使用，这些饮食行为是导致研究区居民处于较高致癌风险的主要原因。
3  结  论

通过对研究区多种环境介质中PCBs和Cd含量的调查及进行的人体健康风险评估获得以下结论：
1）研究区土壤、地下水、蔬菜、大米、大气（PM10颗粒物及气态）存在严重的PCBs和Cd污染；研究区土壤存在点状PCBs污染，蔬菜、大米中Cd的污染最为严重；大气中气态和PM10颗粒态PCBs以及PM10颗粒物中Cd的含量均显著高于国内外其他地区。
2）PCBs、Cd引起的总致癌暴露剂量分别为1.36×10-4 mg kg-1 d-1、2.18×10-3 mg kg-1 d-1，分别为允许摄入量的6.8倍和6.1倍。PCBs、Cd经所有暴露途径的总致癌风险高达1.10×10-3，超过国内外一些国家和地区规定的可接受致癌风险。PCBs以蔬菜为介质时对人体的致癌风险最高，气态PCBs的致癌风险最低；Cd以蔬菜为介质时致癌风险最高，以土壤为介质时致癌风险最低，但也接近3.0×10-6。
    3）Cd对总致癌风险的贡献率是PCBs的3倍多，因此应优先针对Cd污染采取措施；经口摄入对总致癌风险的贡献率高达98%。研究区居民致癌风险几乎全部来自蔬菜、大米和地下水，因此加强受污染食物和地下水使用的管理可极大的降低对人体的致癌风险。
    4）样品调查及评估中存在一定的局限性和不确定性。大气PM10、气态样品的调查集中于春、夏两季，在时间上存在一定的局限性，可能增加风险评估结果的不确定性。人体健康风险评估过程中缺乏对污染物以不同的环境介质为载体，在不同的暴露途径中对人体生物有效性的考虑，可能会导致风险评估结果偏高。经摄入食物是居民PCBs、Cd最重要的一条暴露途径，饮食方式决定着污染物的摄入量，因此对研究区居民的饮食方式进行深入的调查，有利于降低风险评估结果的不确定性。
    致 谢    本文中部分图件是在中国科学院南京土壤研究所吴春发博士的帮助下绘制的，在此谨致谢意。
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Carcinogenic Risk Assessment of Polychlorinated Biphenyls and Cadmium in Multi-Media of a Typical Area

Deng Shaopo1,2  Luo Yongming1,2†  Song Jing1,2  Teng Ying1,2  Chen Yongshan1,2
(1 Key Laboratory of Soil Environment and Pollution Remediation, Institute of Soil Science, Chinese Academy of Sciences, Nanjing 210008, China）

(2 Graduate University of the Chinese Academy of Sciences, Beijing 100049, China)

Abstract  Samples of a variety of environmental media, such as soil (n=151), groundwater (n=9), air (Inhalable particulate (PM10) and gaseous PCBs, n=4), vegetable (n=38) and rice (n=95) were collected in a typical area for analysis of concentrations of PCBs and Cd. The carcinogenic exposure dose and risk of PCBs and Cd to people living in that environment and being exposed to the multi-media through multi-pathway were assessed, using the carcinogenic risk assessment model of USEPA. Contribution rate of the pollutants to the carcinogenic risk was analyzed. And main carcinogenic contaminants, exposure pathways and the greatest contributor among the environmental media to the carcinogenic risk were screened out. Results show that all the investigated media were heavily polluted by PCBs and Cd. The concentration of Cd in the vegetable and rice reached 130 and 17 times the threshold value for the pollutants in the food of China, respectively. Both PCBs and Cd in the groundwater were high in over-limit ratio. The gaseous PCBs and the PM10-borned PCBs and Cd were all higher in this area than in other areas in and out of the country. The assessment of carcinogenic exposure dose indicates that the total carcinogenic exposure dose of PCBs and Cd is 6.8 and 6.1 times as high as the acceptable daily intake, respectively. The total carcinogenic risk was 1.10E-03, much higher than the acceptable carcinogenic risks stipulated by other countries and regions. The analysis of carcinogenic contribution rate suggests that oral ingestion was the main pathway of exposure to the carcinogenic risk. Vegetable, rice and groundwater were the main sources of carcinogenic PCBs and Cd in this area.
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