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煤矿区城市可吸入颗粒物基于 DNA 损伤的毒理学
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摘摇 要:采集 2008 年煤矿区城市平顶山 PM10样品,使用质粒 DNA 评价法(Plasmid DNA assay)研究

了夏季和冬季 PM10的毒性。 结果表明,不同时间和地点采集的 PM10对质粒 DNA 的损伤差别很大,
它们的 TD50值(引起 50%DNA 损伤所需要的颗粒物剂量,以 滋g / mL 表示)相差近 10 倍;单位质量

颗粒物对 DNA 损伤率顺序:市区冬季>郊区冬季>背景点夏季>郊区夏季>市区夏季;同季节市区和

郊区 PM10对质粒 DNA 损伤率差别不大,但不同季节的 PM10对质粒 DNA 损伤率则相差较大,且冬

季 PM10损伤明显大于夏季;冬季 PM10对 DNA 损伤较大的原因可能与冬季燃煤空气中重金属元素

增加有关。 通过对颗粒物全样和水溶部分 DNA 损伤的评价得出,夏季市区和郊区 PM10 的氧化性

损伤能力与颗粒物中的水溶和不溶部分都有较大关系,冬季市区、郊区和夏季背景点 PM10的氧化

性损伤能力主要来源于颗粒物中的水溶组分。
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Toxicology of airborne particulate matter in coal mine city
results from plasmid DNA assay
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Abstract:Plasmid DNA assay was employed to investigate toxicity of the PM10( inhalable particles) collected in the
Pingdingshan coal mine city during summer and winter,2008. It is found that the TD50 values (toxic dose of PM10 cau鄄
sing 50% of plasmid DNA damage) of the PM10 collected in different locations and different seasons vary greatly,with
the highest value being 10 times of the lowest. The damage rate causes by per unit mass PM10 is higher in the suburban
site in winter,follow by the suburban site in winter,comparison site in summer,urban site in summer,and urban site in
summer,in descending order. Little difference exists between the urban and suburb sites during a same season,in con鄄
trast,there is an obvious variation in the DNA damage rates between the winter and summer,with the winter PM10 hav鄄
ing a higher toxicity. The higher toxicity of the winter PM10 may be correlated with the higher contents of the heavy
metals during heating by coal鄄burning. The whole particle solution and soluble fraction of the PM10 were simultaneously
tested with the plasmid assay,and the results show that toxicity or oxidative damage to DNA of the PM10 can be sourced
from both water鄄soluble and water鄄insoluble fractions in the summer urban and suburb samples,whereas the oxidative
damage to DNA by the winter urban and suburb samples as well as the summer comparison site samples mainly comes
from the water鄄soluble fraction.
Key words:airborne particulate matter;Plasmid DNA assay;oxidative damage

摇 摇 可吸入颗粒物是一种主要空气污染物,目前已有

大量流行病学调查研究证实了可吸入颗粒物的浓度

与发病率、住院率和死亡率之间存在着正相关关

系[1-7],PM10浓度的增加会相应地引起人群患病率和
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死亡率的增加,尤其是对易感人群(如老人和小孩

等) [8-10]。 但由于流行病学只能提供暴露量和致病

结果之间的关系,且多具时间序列性,对个体的反应

也不尽一致,因而不能解析颗粒物对人体健康影响的

真正原因[11],因此有必要对其进行毒理学研究。 当

前用于大气颗粒物毒理学研究的方法较多,如灌洗

法、Ames 试验法[12]、微核实验法、染色体畸变实验、
单细胞凝胶电泳法(SCGE,彗星实验) [13-14] 等,但它

们大多为定性评价。 质粒 DNA 评价法是一种操作简

便、快速、敏感性高的 DNA 损伤检测技术[15]。 它只

需较少的样品质量(500 ~ 1 000 滋g),因此可以通过

较少的样品就可定量评价颗粒物对 DNA 的损伤作

用,从而获得大气颗粒物的毒性。
目前用质粒 DNA 对 PM10 毒理方面的研究主要

集中在北京、兰州等城市[16-17],而对煤矿区 PM10研究

较少。 煤炭资源在生产、加工、燃用的过程中产生大

量的烟尘、煤尘等颗粒污染物,同时释放大量碳氧化

合物和含硫化合物等污染物,这些由于煤炭开采导致

的污染,严重影响矿区城市空气质量。 平顶山是我国

主要产煤城市,年生产原煤 3 000 多万 t,城市特征是

矿区和城市混为一体,市区空气质量严重受矿区的影

响。 目前对平顶山市大气污染的报道还仅限于对

PM10质量浓度和微量元素的分析[18],PM10 对人体健

康影响主要集中在流行病学调查方面。 本次研究以

平顶山矿区为例,用质粒 DNA 评价法研究冬夏两季

PM10的氧化性损伤能力及毒性,并探讨矿区城市的

PM10毒性来源。

1摇 采样及实验

2008 年 6 月和 12 月在平顶山二矿和平顶山工

学院进行大气颗粒物采样(图 1)。 平顶山市区采样

点设在二矿招待所 6 层楼顶。 经纬度为:N33郾 75毅、
E113郾 30毅,采样点距地面高度约 18 m。 采样点东面

为东电厂,南面为市区,西南方向 8 ~ 9 km 为姚孟电

厂,北面为平顶山二矿,二矿主要污染源为煤矸石堆

放场。 郊区采样点设在平顶山工学院新校区招待所

3 层楼顶,经纬度为 N33郾 78毅,E113郾 18毅。 采样点东

南面 3 km 左右为姚孟电厂,北面 8 km 为坑口电厂,
南面是操场和学校建筑。 郊区距市区约 12 km。 背

景点位于平顶山鲁山县尧山镇汉城招待所 3 层楼顶。
背景点距离石人山风景区 15 km,四周环山。 紧邻采

样点楼前为一条马路,有过往机动车辆。

图 1摇 平顶山采样地理位置

Fig郾 1摇 Sketch map showing collecting
sites in the Pingdingshan City

用 Negretti 采 样 头 采 集 PM10 样 品, 流 量 为

30 L / min,使用聚碳酸醋滤膜采集样品,其优点是表

面光滑,适合于场发射扫描电子显微镜分析,颗粒物

也易于分离。 用于毒理学实验样品的参数见表 1。

表 1摇 毒理学实验样品参数

Table 1摇 Sampling conditions of the samples for toxicological assessment

采样地点 样品序号 样品编号 采样时间 质量浓度 / (滋g·m-3) 气温 / 益 相对湿度 / % 风向、风速 / (m·s-1)

1 平夏 1 2008-5-29—5-30 393郾 00 26郾 6 26郾 0 北、3郾 4
2 平夏 2 2008-5-30—5-31 326郾 30 28郾 5 26郾 4 西北、1郾 1
3 平夏 3 2008-5-31—6-1 320郾 10 30郾 1 32郾 1 西南、0郾 7

市区
4 平夏 4 2008-6-1—6-2 300郾 00 29郾 2 26郾 4 东北、1郾 4
5 平冬 1 2008-12-8—12-9 134郾 00 13郾 0 54郾 4 西南、2郾 2
6 平冬 3 2008-12-10—12-11 217郾 40 6郾 8 58郾 1 东北、1郾 9
7 平冬 4 2008-12—11-12 170郾 19 7郾 9 60郾 5 西南、0郾 7
8 平冬 5 2008-12—12-13 282郾 80 6郾 3 61郾 8 西南、0郾 2

9 平新区夏 6 2008-6-4—6-5 218郾 60 23郾 6 47郾 6 西北、2郾 2

郊区
10 平新区夏 7 2008-6-5—6-6 206郾 40 28郾 0 35郾 5 东北、0郾 5
11 平新区冬 6 2008-12-13—14 282郾 80 4郾 0 51郾 3 东北、1郾 1
12 平新区冬 7 2008-12-14—15 116郾 00 5郾 5 58郾 4 西北、0郾 2

背景点
13 夏季备用 3 2008-6-7—6-8 68郾 50 25郾 5 59郾 4 静风

14 夏季备用 6 2008-6-8—6-9 86郾 10 28郾 9 49郾 1 静风
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摇 摇 质粒 DNA 实验法是一种评价大气颗粒物对超螺

旋 DNA 产生氧化性损伤的体外方法,其基本原理是

颗粒物表面携带的自由基会对超螺旋 DNA(Super鄄
coiled DNA) 产生损伤,最初的损伤是引起超螺旋

DNA 的松弛,进一步的损伤导致 DNA 线化,这种损

伤变化可以引起 DNA 在电泳仪中的电泳淌度的变

化,利用这一原理可以将这些不同形态的 DNA 在琼

脂糖凝胶中分离开来,对不同形态的 DNA 进行半定

量分析。 同时实验中以超纯 H2O(电导率 18郾 2 滋s /
cm,Millipore)为对照组样品,并在统计分析时扣除对

照组超纯 H2 O 对 DNA 的影响,从而评价颗粒物对

DNA 的损伤(图 2)。
实验步骤大致分为颗粒物浓度的配置(颗粒物

全部溶于水称为全样部分,离心取上清液称为水溶部

分)、制备凝胶和紫外凝胶成像 3 部分。 质粒 DNA 评

价法的原理与具体步骤见文献[19]。

图 2摇 质粒 DNA 评价法分析原理[20]

Fig郾 2摇 Experimental principle of Plasmid DNA Assay[20]

2摇 实验结果

2郾 1摇 平顶山大气 PM10对质粒 DNA 的损伤

对平顶山市区、郊区及对照点的冬季夏季的共计

14 个样品进行了毒理学研究,平顶山大气 PM10对质

粒 DNA 的损伤结果见表 2。

表 2摇 平顶山市区和郊区 PM10样品的全样和水溶部分的 TD50值

Table 2摇 TD50values of bulk and soluble fraction of PM10 collected at the urban and suburb site of Pingdingshan City

样品号

损伤率(W / S) / %

颗粒物浓度 / (滋g·mL-1)

50 100 200 300 500

TD50(W / S) / (滋g·mL-1) R2

1 31 / 6 33 / 25 39 / 31 46 / 31 52 / 42 430 / 570 0郾 909 / 0郾 971
2 20 / 17 47 / 31 49 / 31 50 / 31 54 / 33 290 / 1 000 0郾 731 / 0郾 640
3 41 / 20 43 / 41 42 / 42 43 / 45 81 / 48 330 / 470 0郾 805 / 0郾 977
4 38 / 32 45 / 30 47 / 38 46 / 43 43 / 41 600 / 800 0郾 772 / 0郾 874
5 38 / 32 34 / 32 43 / 36 48 / 42 55 / 49 360 / 510 0郾 924 / 0郾 983
6 51 / 30 62 / 49 78 / 67 77 / 74 78 / 74 43 / 120 0郾 942 / 0郾 978
7 35 / 18 51 / 42 74 / 72 71 / 77 72 / 78 98 / 132 0郾 923 / 0郾 975
8 40 / 34 56 / 43 75 / 63 74 / 66 71 / 69 84 / 127 0郾 942 / 0郾 979
9 33 / 41 43 / 41 48 / 43 52 / 43 58 / 46 240 / 825 0郾 988 / 0郾 952
10 49 / 24 49 / 39 51 / 41 53 / 47 56 / 54 140 / 365 0郾 980 / 0郾 946
11 38 / 24 49 / 44 64 / 60 67 / 62 67 / 69 110 / 158 0郾 975 / 0郾 948
12 48 / 31 68 / 49 94 / 68 93 / 78 93 / 82 80 / 120 0郾 945 / 0郾 979
13 26 / 26 42 / 41 45 / 43 49 / 46 53 / 47 330 / 500 0郾 9145 / 0郾 8318
14 43 / 34 49 / 42 52 / 48 61 / 67 73 / 82 150 / 180 0郾 983 / 0郾 978

摇 摇 注:W 代表全样,S 代表水溶。

摇 摇 由图 3 可以直观看出全样和水溶部分 TD50值的

比较结果。 平顶山市区采样点代表着矿区和居民混

合区的 PM10污染状况,空气质量浓度超过国家二级

标准。 夏季大气化学反应较为活跃,有新物相生成。
1 ~ 4 号代表市区夏季样品。 1、2、4 号样品颗粒物浓

度从 50 增加到 500 滋g / mL,PM10对 DNA 的损伤率缓

慢增加,只有 3 号样品当颗粒物浓度从 300 增加到

500 滋g / mL 时,全样损伤率从 43% 陡增到 81% 。 由

于不同时间、不同天气条件下采集的颗粒物毒性差别

较大,本次把同季节相似天气条件下采集的 PM10 样

品 TD50 值取平均值,代表矿区同季节正常天气状况

下的 PM10 毒性,TD50 值(W / S)在市区夏季、市区冬

季、郊区夏季、郊区冬季、背景点夏季分别为 413 /
710、75 / 126、190 / 595、95 / 139 和 240 / 340 滋g / mL。 市

区夏季样品全样和水溶样 TD50(造成 50%的 DNA 损

伤所需的剂量)的平均值分别为 413 和 710 滋g / mL。
6、7、8 为市区冬季样品普通天气条件的 PM10毒性。 7
号样品在颗粒物浓度为 50 滋g / mL 时,全样和水溶的

损伤率分别为 35% 和 18% ,颗粒物浓度为 200 滋g /
mL 时,损伤率突然增加到 74%和 72% 。 而颗粒物浓

度在 200 滋g / mL 之后对 DNA 损伤率增加缓慢。 6 和

8 号样品颗粒物对质粒 DNA 的损伤率变化相似,都
是颗粒物浓度在 100 ~ 200 滋g / mL 对质粒 DNA 的损

伤率陡然增加。 市区冬季全样和水溶样品 TD50的平
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图 3摇 平顶山 PM10全样和水溶 TD50值的比较

Fig郾 3摇 Comparison of TD50values of bulk and soluble fraction of

PM10 collected at the urban and suburb site of Pingdingshan City

均值分别为 75 和 126 滋g / mL。
对平顶山郊区夏季和冬季共 4 个样品进行了

DNA 氧化性损伤评价。 9 和 10 号为郊区夏季样品。
9 号样品在浓度为 50 滋g / mL 时全样和水溶样品对质

粒 DNA 的损伤率分别为 33% 和 41% 。 样品浓度增

加到 500 滋g / mL 时,损伤率增加到 58% 和 46% 。 样

品的浓度与质粒 DNA 损伤率之间有较强的相关性,
线性回归系数(R2)分别为 0郾 980 和 0郾 946。 10 和 9
号样品变化一致。 郊区夏季全样和水溶样品 TD50的

平均值分别为 190 和 595 滋g / mL。 11 和 12 号为郊区

冬季 PM10对质粒 DNA 的氧化性损伤情况。 12 号在

浓度为 500 滋g / mL 时全样和水溶样对质粒 DNA 的损

伤率分别为 93%和 82% ,说明颗粒物对 DNA 损伤严

重,其原因可能是风向、风速与 11 号不同,和市区采

样周围的污染源也不一样所致。 郊区冬季 TD50平均

值分别为 95 和 139 滋g / mL。
此外,对背景点夏季 2 个大气颗粒物样品进行了

分析。 PM10样品 TD50 全样和水溶的平均值分别为

240 和 340 滋g / mL。 14 号样品 PM10对 DNA 的损伤率

大于 13 号样品。 14 号在浓度为 500 滋g / mL 下,对
DNA 造成的损伤率分别为 73% 和 82% 。 说明背景

点空气质量浓度小,但单位质量的颗粒物对 DNA 的

损伤率却较大。 原因是在矿区和背景点采集同样质

量的颗粒物做毒理实验,背景点空气质量浓度小,但
采集同样质量颗粒物需要时间长,换算到单位立方米

的空气中颗粒物的毒性就要比矿区小得多。
从图 3 可以直观看出平顶山冬夏两季颗粒物

TD50值的比较结果,全样部分颗粒物对 DNA 的氧化

性损伤能力整体上大于水溶部分。 夏季郊区 PM10氧

化性损伤能力略大于夏季市区,但冬季市区和郊区损

伤能力差别不大。 相同季节相同地点全样部分的

TD50值差别不大,而对水溶部分而言,2 和 9 号样品

与其他同季节样品 TD50值差别较大。 2 和 9 号样品

的共同特点是随颗粒物水溶部分浓度的增加,颗粒物

对 DNA 的损伤率增加极其缓慢,相关性也较差(表
2),其原因可能是不同天气条件下颗粒物元素含量

的差别所致。
2郾 2摇 大风天气条件下 PM10对质粒 DNA 的损伤

平顶山秋、冬两季盛刮偏北风,冬季大风频繁。
2008-12-08 为采样大风天气(5 号样品),最大风速

为 6 m / s,质量浓度为 134郾 0 滋g / m3,PM10全样和水溶

样对质粒 DNA 的损伤率分别为 360 和 510 滋g / mL,
远小于冬季损伤率的平均值 95 和 139 滋g / mL,说明

平顶山大风天气条件下单位质量颗粒物毒性较弱。
2郾 3摇 全样和水溶部分对质粒 DNA 的损伤对比

一般认为,大气颗粒物样品的肺毒性来自于水溶

组分[21],而 Imrich 等[22] 则指出,浓缩的大气颗粒物

中的不可溶部分引起了肺泡巨噬细胞(AM)的生物

反应。 笔者将样品的水溶部分进行了离心分离,将离

心分离前后的溶液分别在相同的浓度下进行质粒

DNA 评价。 从表 2 可以看出,夏季市区和郊区全样

和水溶部分对 DNA 的损伤率差别较大,表明颗粒物

的氧化性损伤能力与颗粒物中不溶和水溶部分都有

较大关系。 冬季市区、郊区和夏季背景点的全样和水

溶部分对 DNA 的损伤差别较小,说明颗粒物的氧化

性损伤能力主要来源于颗粒物中的水溶部分。

3摇 讨摇 摇 论

从平顶山 PM10 采样的毒理分析结果看,单位质

量颗粒物对质粒 DNA 的损伤率顺序:市区冬季>郊
区冬季>背景点夏季>郊区夏季>市区夏季。 夏季郊

区 PM10氧化性损伤能力略大于夏季市区,但冬季市

区和郊区损伤能力差别不大。 夏季 PM10质量浓度大

于冬季,但颗粒物对 DNA 的损伤却远远小于冬季,说
明并非颗粒物质量浓度越大,对 DNA 的损伤也越大,
可能与颗粒物的类型和颗粒物中重金属的含量有

关[23]。 夏季 PM10中矿物颗粒类型较多,由于矿物颗

粒粒径较大,其多少与 PM10 毒性相关性不大[24];背
景点夏季空气质量较好,但单位质量颗粒物对 DNA
损伤较大,从微观形貌上看,有许多椭圆形的颗粒,背
景点 PM10毒性大,可能与球形颗粒的数量百分比增

多有关系,具体原因还需要进一步研究。

4摇 结摇 摇 论

(1)不同时间和地点采集的大气颗粒物对 DNA
的氧化性损伤能力差别较大,其 TD50可低至 43 滋g /
mL,也可高至 600 滋g / mL。

(2)平顶山冬季 PM10氧化性损伤能力远大于夏
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季,夏季全样和水溶的 TD50 值分别为 302、653 滋g /
mL,冬季全样和水溶的 TD50值分别为 85 和 133 滋g /
mL。 其中夏季 PM10氧化性损伤能力与颗粒物的水溶

和不溶部分都有较大关系,冬季 PM10 氧化性损伤能

力主要来源于水溶部分。
(3)在冬季大风等特殊条件下,单位质量 PM10的

生物活性小于非大风天气,相差近 4 倍,可能是由于

大风天气颗粒物中种类变化所致。
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