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摘要：本文采用电感耦合等离子体质谱法（inductively coupled plasma mass spectromery，ICP-MS）对黑龙江省查哈阳、五常、方

正、响水、建三江五大水稻主产区大米中的镉、铅、铬、砷四种元素含量进行检测分析，并以每月摄入量值（EMI）值以及铅的暴露

边界比（MOE）评估该地区居民膳食中大米的镉、铅、铬、砷暴露情况。结果表明：镉含量总体平均值为 0.0085 mg/kg，铅含量总

体平均值为 0.0040 mg/kg，铬的总体平均值为 0.107 mg/kg，砷的总体平均值为 0.114 mg/kg，变异系数范围为 0.329~2.533，均在未超

出国家标准。黑龙江省人群铅的暴露边界比为 45.06~982.48；镉、铬、砷的每月摄入量分别介于 0.171～3.221 μg/kg·BW、11.773~26.491 

μg/kg·BW、22.596~31.394 μg/kg·BW 之间，分别占 JECFA 规定限值的 0.6%~12.8%、46.7%~92.2%、1.5%~2.1%，均未超出 JECFA 规

定的限值。黑龙江省五大主产区大米中镉、铅、砷、铬四种元素含量及人群摄入总体处于安全水平。 
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Abstract: In this paper, inductively coupled plasma mass spectrometry (ICP-MS) was used to analyze cadmium, lead, chromium and 

arsenic in rice which were collected from five major rice producing areas of Heilongjiang (Chahayang, Wuchang, Fangzheng, Xiangshui and 

Jiansanjiang). The contents of the four elements (cadmium, lead, chromium, and arsenic) were tested and analyzed, and the exposure to four 

elements in rice was evaluated by monthly intake value (EMI) and lead exposure boundary ratio (MOE) for the residents in this area. The results 

showed that the measured average contents of four element (cadmium, lead, chromium, and arsenic) were 0.85×10-2 mg/kg, 0.40×10-2 mg/kg, 

1.07×10-1 mg/kg and 1.14×10-1 mg/kg, respectively, and the coefficient of variation range is 0.32~2.53, which is within the national standard. 

The exposure boundary ratio of lead in the population of Heilongjiang province was 45.06~982.48; the monthly intake of cadmium, chromium 

and arsenic were measured to be 0.17~3.22 μg/kg·BW, 11.77~26.49 μg/kg·BW and 22.596~31.394 μg/kg·BW, accounting for 0.6%~12.8%, 

46.7%~92.2%, 1.5% ~ 2.1% of the JECFA prescribed limits respectively, which did not exceed the JECFA prescribed limits. The content of 

cadmium, lead, arsenic and chromium in rice in the five major producing areas of Heilongjiang province and the population intake are generally 

at a safe level. 
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重金属进入土壤后会长期积累在土壤中无法被降 
解，并且会通过物质转换和能量循环，间接或者直接

转移到农作物中，危害农作物的生长，甚至会通过食

物链进入人体，随着时间的推移人体内的重金属含量

超过一定浓度，会对人体机能造成损伤，甚至引发癌

症[1]。关于重金属对人体健康的风险，学者们做了大

量研究，研究的区域多位于矿区、污水灌溉区或者一

些重金属污染较为严重的垦区，研究对象专注于降尘、

籼稻、玉米、蔬菜、饮用水[2-4]等。对于重金属的积累

特性、理化特性、赋予形态等，也做了大量盆栽试验，

为以后的研究奠定了基础。目前常见的重金属检测方

法主要是原子吸收分光光度法（MS）、原子荧光光谱

（AFS）[5]以及电感耦合等离子质谱法（ICP-MS）[6]。 
黑龙江省位于我国最北端，具有光照充足、昼夜

温差大，土质肥沃，水质优，污染少等条件，有利于

水稻生产。由于产量稳定，米质优良，商品率高，黑

龙江已成为我国重要的优质粳米生产基地，2019 年其

总产量高达 75,030,000 t，已经连续 8 年产量位居全国

第一，在大米市场上具有重要的地位和作用。随着粮

食的逐年增收，同时化肥和农药的使用量也明显增多，

使得重金属大量进入土壤当中，不仅对土壤造了严重

的污染，也对农作物造成了严重的危害。 
为了了解黑龙江省地区大米的安全状况，本文对

黑龙江大米中四种重金属的含量进行调查研究，选取

了黑龙江五个水稻产区的稻米作检测以了解 Cd、Pb、
Cr、As 的污染情况并对其进行暴露风险评估，旨在为

黑龙江省的粮食安全和环境保护提供理论指导和决策

依据。 

1  材料与方法 

1.1  材料与仪器 

69%~70%硝酸，美国 J.T.Baker 有限公司；

99.9999%氩气（Ar），大庆雪龙气体股份有限公司；

99.9999%氦气（He），大庆雪龙气体股份有限公司；

10 μg/mL Cd、Pb 单元素标准样品，北京有色金属研

究院；30 g 大米粉成分分析标准物质，国家粮食局科

学研究院；229 份大米样本，采集于黑龙江省查哈阳、

五常、方正、响水、建三江五个产区。 
SE-750 高速粉碎机，永康市圣象电器有限公司；

MARS6 型微波消解仪，美国安培科技有限公司；

EHD-24 精确控温电热消解器，北京东航科仪仪器有

限公司；Smaet-N-15UV 超纯水机，苏州江东精密仪

器有限公司；7800 型电感耦合等离子体质谱仪

（ICP-MS），安捷伦科技有限公司。 

1.2  实验方法 

1.2.1  大米样品采集与前处理 
采集成熟期的水稻样本，时间为9月末到10月初。

采用棋盘式采样法采样，依据种植范围的大小，分别

设计东、南、西、北、中五个采样点，每个点采集稻

穗 1~2 kg，并记录品种、经纬度等田间信息。其中查

哈阳地区选择 6 个管理区布点，五常地区选择 8 个乡

镇布点，方正地区选择 7 个乡镇布点，响水地区选择

6 个乡镇布点，建三江地区选择 15 个农场布点。 
将样品晾晒至水分 14%以下，对稻穗进行脱粒、

垄谷、碾米，获得国家二级精米（参照 GB/T5502-2008
标准判断加工精度）。将得到的精米粉碎后过 100 目尼

龙筛，最后装入聚乙烯塑料袋备用。 
按照 GB 5009.268-2016《食品中多元素的测定》

规定的方法对样品进行消化处理，同时做试剂空白试

验。 
1.2.2  电感耦合等离子体质谱（ICP-MS）法测

定各元素含量 
1.2.2.1  标准曲线的绘制及标准物质的测定 

将四种种单元素标准溶液用 5%硝酸介质逐级稀

释至浓度梯度为 0、0.02、0.04、0.06、0.08、0.10 mg/mL，
用于标准曲线制作。 

在测定样品之前对大米粉成分标准物质

（GBW080684）中镉、铅、砷含量进行测定并与标准

值进行对比，保证分析方法及结果的准确可靠性。 
1.2.2.2  大米样品中四种元素含量的测定 

检测方法按照 GB 5009.268-2016《食品中多元素

的测定》标准执行。同时测定空白溶液。 

1.3  四种元素的暴露评估方法 

1.3.1  铅暴露评估方法 
联合国粮农组织和世界卫生组织食品添加剂联席

专家委员会（JECFA）在 2010 年取消了铅元素的暂定

每周可耐受摄入量值，本实验采用暴露边界比（MOE）
进行铅暴露评估，公式如下： 

FIRc
WAB.MOEchild ×

×
=

30                     (1) 

FIRc
WAB.MOEadult ×

×
=

21                     (2) 

式中：c 为大米中铅含量，mg/kg；FIR 为食物摄取量，g/d；
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WAB 为体重，kg。1<MOE<100[7]，表示摄入风险较低，MOE>100

时，表示不存在暴露风险，MOE 低于 1 说明暴露风险过高，即

MOE 值越小摄入风险越高[8]。 

1.3.2  镉、铬、砷暴露评估方法 
JECFA 在 2010 年起将镉的暂定每周耐受摄入量

(PTWI)改为暂定每月耐受摄入量(PTMI)，因此采用每

月摄入量值(EMI)与 JECFA 规定的标准进行比较，对

人群摄入四种元素的风险进行评价，公式如下[9]。 

WAB
FIRCEMI i

i
30××

=                   (3) 

式中：EMIi 为 i 元素每月摄入量，μg/kg·BW；Ci 为大米

中 i 含量，mg/kg；FIR 为食物摄取量，g/d；WAB 为体重，kg。 

将测得数据代入公式（1）（2）计算每个样品的

MOE 值以及 EMI 值，根据 MOE 值的大小以及 EMI
值与规定数值进行比较，分别对五个地区人群摄食大

米进行暴露风险评估。 

1.4  数据处理 

利用 Excel 2013 和 SPSS 20.0 对数据进行处理和

分析。 

2  结果与分析 

2.1  标准曲线的绘制及标准参考物质测定结果 

运用 ICM-MS 绘制标准曲线。其中 Cd 方程为

Y=0.0106x+7.0912E-005，回归系数为 0.9999，检出限

为 0.02487 μg/kg；Pb 方程为 Y=0.0935x+0.0050，回归

系数为 0.9998，检出限为 0.01216 μg/kg；Cr 方程为

Y=0.3770x+0.1373，回归系数为 0.9999，检出限为

0.02916 μg/kg；As 方程为 Y=0.0049x+2.2620E-004，
回归系数为 0.9999，检出限为 0.05306 μg/kg。四种元

素的 r 值均不低于 0.9995，线性关系良好，符合仪器

要求标准。同时测定 11 次样品空白所得的标准偏差的

3 倍为对应元素的检出限。 
为保证测定结果准确可靠，对大米粉成分分析标

准物质中镉、铅、砷含量进行检测，分别为 0.465 
mg/kg、0.232 mg/kg、0.413 mg/kg，与标准数值比较

（Cd：0.482±0.028、Pb：0.226±0.019、As：0.423±0.023），
均符合 GB/T27404-2008《实验室质量控制规范食品理

化检测》的技术要求。 

2.2  加标回收试验 

分别对大米样品中的元素进行 30 μg/mL、50 
μg/mL、70 μg/mL 的加标，每个浓度设 8 个平行。试

验结果表明如表 1 所示，元素的加标回收率介于

91.2%~104.2%之间，相对标准偏差（RSD）介于

2.1%~3.5%之间，表明该试验方法的准确度和精密度

较好，可以用于大米中镉、铅、铬、砷元素的检测。 
表 1 大米中元素添加回收试验结果 

Table 1 Test results of adding elements to rice (n=8) 

添加回收 查哈阳 五常 方正 响水 建三江 
RSD/% 2.4~3.1 2.6~3.2 2.9~3.5 2.4~3.5 2.7~3.4 

回收率/% 93.3~103.3 93.0~100.4 92.4~103.3 93.3~104.2 91.2~103.4 

2.3  大米中镉、铅、铬、砷的含量分析 

按照 1.2 所述试验方法对黑龙江五个地区的大米

中 Cd、Pb、Cr、As 元素进行测定，测定结果如表 2
所示。 

由表 2 可知，黑龙江五个地区大米中镉、铅含量

水平均较低，在所采集的 110 份样品中，镉、铅、铬、

砷元素含量均未超标，合格率为 100%，其中镉的总

体平均值为 0.85×10-2 mg/kg，铅的总体平均值为

0.40×10-2 mg/kg，铬的总体平均值为 1.07×10-1 mg/kg，
砷的总体平均值为 1.14×10-1 mg/kg，均未超出

GB2762-2017 规定的标准 Cr：≤1 mg/kg，Cd、Pb、
As：≤0.2 mg/kg。宋雪建等人曾对 2013 年黑龙江省建

三江、五常、查哈阳的大米中 Cr 元素进行检测，结果

为建三江：1.05×10-1±0.12 mg/kg；五常：0.86×10-1±0.09 
mg/kg；查哈阳：0.42×10-1±0.03 mg/kg[10]，本试验结

果与之相比，发现两次检测结果相近；谢凤婷等人对

黑龙江地区的 Cd、Pb、Cr 三种元素进行检测，结果

为 Cd：0.40×10-2±0.02 mg/kg；Pb：0.42×10-1±0.03 
mg/kg；Cr：0.84×10-1±0.10 mg/kg[11]，本次试验测定

结果小于谢等人得检测结果。 
研究发现五常地区镉、铅、砷元素含量相比其他

四个地区高，且对于 Pb、Cd 元素来说五常和其他四

个地区之间差异显著。对研究区域耕地土壤进行检测

发现五常地区土壤中 Cd、Pb、As 含量为 0.15 mg/kg、
23.60 mg/kg、245.60 mg/kg 为五个地区中最高。分析

发现五常地区水稻品种单一均为稻花香，这极大的影

响了水稻对土壤中镉、铅、砷的吸收，可能是导致五

常地区镉、铅元素含量高的主要原因。有研究表明水

稻对重金属的吸收积累受到遗传背景、品种类型和重

金属互作的影响较大[12,13]；有学者研究发现，土壤中

镉元素会影响水稻植株对铅的吸收[14]；先前的研究发
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现，不同品种水稻对土壤中镉元素的吸收以及其在籽

粒中的积累存在有显著的差异，且高 Se 品种显示出抑

制重金属 Cd 积累的倾向[15]；有人研究发现，稻米中

镉含量受土壤中有效态锌含量的抑制[16]，五常地区水

稻品种单一（稻花香）以及土壤背景是导致五常和其

他地区差异较大的主要因素。水稻在对重金属的吸收

和积累过程中不仅受到土壤中重金属含量的影响，也

受其他因素影响，比如水稻品种，土壤中微生物含量，

降水、空气质量等。由于大田条件下土壤环境复杂，

具体影响该地区水稻重金属积累的因素还需要进一步

深入研究。 
目前据中国环境保护部和中国国土资源部主导的

《全国土壤污染状况调查公报》显示，全国被调查的

630 万 km2的土地中，土壤总点位超标率为 16.10%，

大约有100.80万km2的土地重金属和农药残留等污染

物超标[17]。2016 年 5 月 28 日中国国务院印发的《土

壤污染防治行动计划》中明确要求从土壤污染预防、

调查与监测、分类管理、监督管理等方面为农用土地

土壤环境管理工作提供依据，以防控农用土地土壤污

染风险，保障农产品质量安全[18]。我国土壤污染形式

尤为严峻，土壤作为农作物生长的主要场所，土壤被

污染就意味着农作物被污染，只有土壤污染治理好了，

长出来的农作物才不会受到污染，群众才能安心食用。

本文理论角度客观的评价了黑龙江省五大产区地理标

志产品中的重金属 Cd、Pb、Cr、As 含量情况，进行

了分析评价，具有一定的参考价值和实践意义。 
表 2 黑龙江镉地区大米的铅、镉、铬、砷含量汇总 

Table 2 Cadmium and Lead Contents of Rice in Heilongjiang Province (mg/kg) 

区域 Pb 范围 变异系数 Cd 范围 变异系数

查哈阳 0.08×10-1±0.08×10-1 ab 0.01×10-2~0.03 1.09 0.07×10-2±0.09×10-2 b 3.96×10-6~0.03×10-1 1.15 

五常 0.14×10-1±0.10a 0.01×10-2~0.04 0.74 1.28×10-2±1.46×10-2 a 5.48×10-5~0.56×10-1 1.14 

方正 0.06×10-1±0.01b 1.87×10-5~0.07 2.53 0.24×10-2±0.39×10-2 b 1.88×10-5~0.12×10-1 1.57 

响水 0.79×10-2±0.01ab 0.01×10-2~0.03 1.31 0.29×10-2±0.30×10-2 b 0.50×10-5~0.11×10-1 1.06 

建三江 0.67×10-2±0.59×10-2 b 0.01×10-2~0.02 0.89 0.12×10-2±0.14×10-2 b 1.49×10-5~0.06×10-1 1.09 

总计 0.85×10-2±0.01 1.87×10-5~0.07 1.26 0.40×10-2±0.81×10-2 3.96×10-6~0.56×10-1 2.01 

区域 Cr 范围 变异系数 As 范围 变异系数

查哈阳 1.15×10-1±0.98×10-1 ab 0.01×10-1~0.26 0.85 1.14×10-1±0.06a 0.01×10-1~0.25 0.55 

五常 1.18×10-1±0.94×10-1 ab 0.03×10-1~0.31 0.79 1.25×10-1±0.04a 0.68×10-1~0.21 0.35 

方正 0.53×10-1±0.92×10-1 b 0.01×10-1~0.44 1.73 1.14×10-1±0.06a 0.01×10-1~0.22 0.56 

响水 1.72×10-1±3.06×10-1 a 0.03×10-1~0.49 1.77 1.03×10-1±0.03a 0.01×10-1~0.16 0.32 

建三江 0.77×10-1±0.59×10-1 ab 0.01×10-1~0.22 0.76 1.15×10-1±0.03a 0.08×10-1~0.19 0.33 

总计 1.07×10-1±1.60×10-1 0.01×10-1~0.49 1.48 1.14×10-1±0.05 0.01×10-1~0.25 0.44 

注：不同的字母表示有显著差异（p<0.05）。 

2.4  大米镉、铅、铬、砷的暴露评估 

按照 1.3.1 中公式(1)~(3)对铅暴露边界比(MOE)
和每月摄入量 EMI 进行计算，结果如表 3 所示。 

由表 3 可知黑龙江省居民食用大米的铅暴露边界

比（MOE）均大于 1，查哈阳、五常、响水、建三江

四个地区儿童的铅暴露边界比值在 1~100 之间，摄入

风险较低。其他地区成人、儿童大米的铅 MOE 值均

大于 100，不存在暴露风险。 
黑龙江省居民食用大米镉的每月摄入量 EMI 值

介于 0.17~3.22 μg/kg BW 之间，占 PTMI 的 0.60%~ 
12.80%，各地区之间差异较大，五常地区 EMI 值最高，

与 JECFA 所规定的的镉每月摄入量（PTMI）25 μg/kg 
BW 相比所有地区 EMI 值均远远小于所规定的限值。 

JECFA 规定总砷每日最大耐受摄入量（TDMI）

为 50 μg/kg BW；铬暂定每周最大耐受摄入量（PTWI）
为 6.70 μg/kg BW；即总砷的每月最大耐受摄入量为

1500 μg/kg BW，铬的每月最大耐受摄入量为 28.71 
μg/kg BW。由表 3 可知黑龙江省居民食用大米铬、砷

的每月摄入量（EMI）分别介于 11.77~26.49 μg/kg BW、

22.59~31.39 μg/kg BW 之间，分别占 JECFA 规定限值

的 46.70%~92.20%、1.50%~2.10%，均未超出 JECFA
规定的限值，其中铬元素在各地区之间差异较大，As
元素差异较小，查哈阳地区铬元素 EMI 值最高，五常

地区砷元素 EMI 值最高。 
根据数值来看，黑龙江省地区关于儿童的大米中

铅的暴露风险还可能存在，这是一个需要去重视的问

题，造成此种风险存在的原因还需深入调查分析才能

定论。五常地区镉、砷元素的暴露风险明显高于其他

地区，其中铬元 EMI 值所占规定值比例最大，这需要



现代食品科技 Modern Food Science and Technology 2020, Vol.36, No.11 

285 

当地部门加以重视，加大大米生产的监控力度，将暴 露风险降到最低。 
表 3 居民食用大米镉、铅暴露风险评估结果 

Table 3 Risk assessment results of cadmium and lead exposure in rice (μg/kg·BW) 

地区 

Cd Pb 

每月摄入量 
 

占 PTMI 百分比/% 暴露边界比 

Child Adult Child Adult Child Adult 

查哈阳 0.17 0.19  0.60 0.70 87.03 305.49 

五常 2.82 3.22  11.30 12.80 45.06 158.16 

方正 0.54 0.62  2.18 2.48 279.91 982.48 

响水 0.63 0.72  2.54 2.91 85.17 298.97 

建三江 0.28 0.32  1.11 1.29 70.35 250.47 

地区 

Cr As 
每月摄入量 

 
占 JECFA 规定百分比/% 每月摄入量 占 JECFA 规定百分比/% 

Child Adult Child Adult Child Adult Child Adult 

查哈阳 23.24 26.49  80.90 92.20 25.09 28.59 1.60 1.90 

五常 23.03 26.25  80.20 91.40 27.54 31.39 1.80 2.10 

方正 11.77 13.41  41.10 46.70 25.00 28.54 1.60 1.90 

响水 22.36 25.48  77.80 88.70 22.59 25.75 1.50 1.70 

建三江 17.10 19.49  59.50 67.90 25.30 28.84 1.60 1.90 

注：体重以及摄入量指标来源于美国环境保护局（USEPA）；儿童体重（16 kg）；成人（60 kg）；儿童摄入量（117 g/d）；成人摄

入量（500 g/d）[19]。

本文理论角度客观的评价了当地人群摄食当地水

稻给人体带来的健康风险情况，具有一定的参考价值

和实践意义。由于暴露评估指标参数的国际性和研究

区域的地域性，以及不同生活环境下人体素质状况的

差异性，本文研究结果存在一定的局限性和片面性。

另外由于本文在研究过程中并未考虑到水稻品种造成

的影响，因此在后续的研究中，应该在综合考虑当前

各种影响因子的基础上，更加全面的分析风险存在的

原因，以期为黑龙江省粮食安全提供数据参考。 

3  结论 

3.1  根据测定结果显示，黑龙江省大米中镉含量总体

平均值为 0.85×10-2 mg/kg，铅含量总体平均值为

0.40×10-2 mg/kg，铬的总体平均值为 1.07×10-1 mg/kg，
砷的总体平均值为 1.14×10-1 mg/kg，均未超出国标所

规定的水平。黑龙江省五大产区大米中镉、铅、铬、

砷含量均处于安全水平。 
3.2  根据本研究结果表明，铅暴露边界比均大于 1，
镉的 EMI 值介于 0.17~3.22 μg/kg·BW 之间，占 PTMI
的 0.60%~12.80%；总砷 EMI 值介于 11.77~26.49 
μg/kg·BW 之间，占 JECFA 规定限值的 46.70%~ 
92.20%；铬的EMI值介于22.59~31.39 μg/kg·BW之间，

占 JECFA 规定限值的 1.50%~2.10%。黑龙江省地区在

儿童方面大米中铅的暴露风险还可能存在，五常地区

铅、镉、砷的暴露风险均大于其他几个地区，铬元素

的占比最高，相关部门应在今后加大此地区大米食用

安全的监控力度。总体来看黑龙江省的大米四种元素

含量均在 JECFA 规定的范围内，则该地区人群通过大

米而摄入的镉、铅、铬、砷的量均处于安全水平。 
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