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析及膳食暴露风险评估 
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2. 国家市场监督管理总局重点实验室(调味品监管技术), 重庆  401121] 

摘  要: 目的  对重庆市主产香辛料中镍(Ni)、钴(Co)、锰(Mn) 3 种重金属元素的污染水平、空间分布特征及

膳食暴露风险进行综合评价。方法  2023—2024 年期间采集重庆市 4 大区域(渝东北、渝东南、渝西、主城)240

批次花椒、辣椒、生姜样品, 按照 GB 5009.268—2016《食品安全国家标准 食品中多元素的测定》方法, 采

用微波消解-电感耦合等离子体质谱法(inductively coupled plasma mass spectrometry, ICP-MS)测定其中 Ni、Co、

Mn 含量。采用单因子污染指数法(single factor pollution index, Pi)评价污染水平, 利用皮尔逊相关性分析

(Pearson correlation coefficient, PCC)与主成分分析(principal component analysis, PCA)探究元素间来源关系及

空间分布规律 , 并运用目标危害系数 /总目标危害系数(target hazard quotient/total target hazard quotient, 

THQ/TTHQ)模型评估膳食暴露水平。结果  3 种重金属在 0~100 μg/L 质量浓度范围内线性关系良好(r>0.999), 

检出限(limit of detection, LOD)为 0.0003~0.0030 mg/kg, 定量限(limit of quantitation, LOQ)为 0.001~0.010 mg/kg, 

加标回收率在 92.9%~103.4%之间, 相对标准偏差(relative standard deviation, RSD)<5%。被测香辛料中 Ni、Co、

Mn 含量范围分别为 ND~36.62、ND~9.17、ND~2169.42 mg/kg, 呈现明显的空间分布差异, 渝东南地区 3 种元素

含量总体偏高。相关性分析表明 Ni 与 Co 呈极显著正相关(r=0.80, P<0.01), PCA 进一步证实 Ni 与 Co 同源性

高, 而 Mn 来源相对独立。膳食风险评估显示, 3 批次样品(辣椒 1 批、生姜 2 批)的 TTHQ>1, 存在一定的健康

风险, 主要风险贡献因子为 Mn。结论  重庆市香辛料中 Ni、Co、Mn 污染存在明显的空间分布特征和元素间

相关性, 整体污染情况可控但存在局部污染和品种特异性风险, 建议将 Mn 纳入香辛料安全风险监测体系并

对高风险区域实施重点监控。 

关键词: 香辛料; 镍; 钴; 锰; 空间分布; 主成分分析; 膳食暴露风险 
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Analysis of nickel, cobalt and manganese content in spices in Chongqing 
from 2023 to 2024 and its dietary exposure risk assessment  

HOU Mei-Ling1,2*, ZHENG Qin-Yue1,2, GU Shi-Wei1,2, FENG Gui-Rong1,2,  
HUANG Dan-Dan1,2, ZHANG Qian-Yu1,2, CAI Xiao-Qin1,2 

(1. Chongqing Institute for Food and Drug Control, Chongqing 401121, China; 2. Key Laboratory of Condiment 
Supervision Technology, State Administration for Market Regulation, Chongqing 401121, China) 

ABSTRACT: Objective  To comprehensively evaluate the contamination levels, spatial distribution 

characteristics and dietary exposure risks of 3 kinds of heavy metal elements [nickel (Ni), cobalt (Co) and 

manganese (Mn)] in major spices in Chongqing. Methods  A total of 240 batches of Zanthoxylum bungeanum, 

Capsicum annuum and Zingiber samples were collected from 4 major regions of Chongqing (Northeast, Southeast, 

West and main urban area) from 2023 to 2024. The content of Ni, Co and Mn was determined by microwave 

digestion-inductively coupled plasma mass spectrometry (ICP-MS) following GB 5009.268—2016 National food 

safety standard-Determination of multiple elements in food. The contamination level was assessed using the single 

factor index (Pi) method, and Pearson correlation coefficient (PCC) and principal component analysis (PCA) were 

applied to explore the source relationships among the elements and their spatial distribution patterns. The dietary 

exposure risk was evaluated using the target hazard quotient/total target hazard quotient (THQ/TTHQ) model. 

Results  The 3 kinds of heavy metals showed good linear relationships (r>0.999) within the mass concentration 

range of 0–100 μg/L. The limits of detection (LOD) and limits of quantitation (LOQ) were 0.0003–0.0030 mg/kg and 

0.001–0.010 mg/kg, respectively. Spike recoveries ranged from 92.9% to 103.4%, with relative standard deviation 

(RSD) less than 5%. The content of Ni, Co and Mn in the tested spices ranged from ND–36.62, ND–9.17 and 

ND–2169.42 mg/kg, respectively. Obvious spatial distribution differences were observed, with overall higher levels 

of all 3 kinds of elements in the Southeast region. Correlation analysis indicated a highly significant positive 

correlation between Ni and Co (r=0.80, P<0.01). PCA further confirmed the high homology of Ni and Co, while Mn 

had a relatively independent source. Dietary risk assessment showed that the TTHQ of 3 samples (1 chili and 2 

gingers) exceeded 1, indicating certain health riskes, with Mn being the primary risk contributor. Conclusion  The 

contamination of Ni, Co and Mn in Chongqing-produced spices exhibits distinct spatial distribution characteristics 

and inter-element correlations. While the overall situation is controllable, localized pollution and variety-specific 

risks exist. It is recommended to include Mn in the spice safety risk monitoring system and strengthen supervision in 

high-risk regions. 
KEY WORDS: spices; nickel; cobalt; manganese; spatial distribution; principal component analysis; dietary 

exposure risk 
 
 

0  引  言 

香辛料作为重要的食品调味品, 其质量安全是国内

外食品安全监管的焦点之一。重金属污染因其毒性、生物

累积性和不可降解性, 成为香辛料最主要的食品安全风险

因素之一[1]。目前, 国内外对香辛料重金属污染的研究及

监管标准主要集中于镉、铅、砷、汞等传统污染物[2–6], 我
国 GB 2762—2022《食品安全国家标准 食品中污染物限

量》亦未对香辛料中镍(Ni)、钴(Co)、锰(Mn)的限量作出

规定。随着新能源产业的迅猛发展, Ni、Co、Mn 三元锂电

池的生产与废弃量激增, 使 Ni、Co、Mn 通过工业排放、

废弃物不当处理等途径进入环境并迁移至食物链的风险显

著提升[7–8]。已有毒理学研究表明, Ni 和 Co 化合物具有潜

在的致癌性与致敏性, 而过量摄入 Mn 则可能对神经系统

造成损害[9–11]。然而, 相较于传统重金属, 此 3 类元素在香

辛料中的污染水平、分布特征及健康风险尚未得到系统评

估, 相关基础数据严重缺乏, 难以支撑有效的风险预警与

标准制定。本研究以重庆市主要香辛料(花椒、辣椒、生姜)
为研究对象, 依据 GB 5009.268—2016《食品安全国家标准 
食品中多元素的测定》 , 采用电感耦合等离子体质谱法

(inductively coupled plasma mass spectrometry, ICP-MS)对
240 批次样品中 Ni、Co、Mn 的含量进行测定。旨在: (1)
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查明 3 种重金属在香辛料中的污染水平及空间分布特征; 
(2)通过相关性分析与主成分分析探讨元素间的协同作用

及污染特征; (3)采用目标危害系数/总目标危害系数(target 
hazard quotient/total target hazard quotient, THQ/TTHQ)模
型评估其膳食暴露风险。本研究结果可为香辛料中新兴重

金属污染的风险评估提供基础数据, 为完善相关食品安全

标准与实施针对性监管策略提供科学依据。 

1  材料与方法 

1.1  样品来源 

花椒、辣椒、生姜样品于 2023—2024 年采收季采集

自重庆市渝东北、渝东南、渝西及主城产区的主要大型种

植基地, 各区域采样分布检表 1, 共计 240批次(辣椒 60批、

生姜 61 批、花椒 119 批)。 
 

表 1  各采样区域分布 
Table 1  Distribution of each samples area  

区域 
数量/
批次 

渝东北(含万州、梁平、丰都、垫江、忠县、开州、

奉节、巫山 8 个区县) 
53 

渝东南(含黔江、武隆、石柱、秀山、酉阳、彭水 6
个区县) 

54 

渝西(含涪陵、长寿、江津、合川、永川、綦江、大

足、璧山、潼南、荣昌、万盛 11 个区县) 
92 

主城(含江北、九龙坡、北碚、渝北、巴南 5 个区) 41 

 
1.2  仪器与设备 

iCAP RQ 电感耦合等离子体质谱仪 (美国 Thermo 
Fisher Scientific 公司); MARS6 微波消解仪(美国 CEM 公

司); Milli-Q Advantage A10 超纯水系统(美国 Millipore 公

司); BSA224S 精密电子天平(精度 0.1 mg, 德国 Sartorius
公司)。 

1.3  试  剂 

硝酸(优级纯, 重庆川东化工有限公司); Ni、Co、Mn
单元素标准溶液(质量浓度 1000 mg/L, 中国计量科学研究

院); 内标元素 Sc、Ge 单元素标准溶液(质量浓度 1000 mg/L, 
中国计量科学研究院); 实验用水为超纯水(18.25 MΩ·cm)。 

1.4  实验方法 

1.4.1  方法学验证 
实验方法参考 GB 5009.268—2016。 
检出限 (limit of detection, LOD)与定量限 (limit of 

quantitation, LOQ): 以 3 倍信噪比(S/N=3)计算方法的 LOD, 
以 10 倍信噪比(S/N=10)计算方法的 LOQ。 

精密度实验: 选取阴性花椒样品(经测定 Ni、Co、Mn
含量均低于 LOD)作为空白基质, 进行 3 个浓度水平(低、

中、高)的加标回收实验。每个水平平行制备 6 份样品, 按
国家标准前处理测定, 计算各元素的平均加标回收率(%)
及其相对标准偏差(relative standard deviation, RSD, %), 用
以评价方法的精密度。 
1.4.2  污染水平评价 

参考文献 [12], 采用单因子污染指数 (single factor 
pollution index, Pi)法对土壤中重金属污染水平进行分析。

Pi 按照公式(1)计算:  

 Pi= i

i

C
S

             (1) 

式中: Pi 为单因子指数; Ci 为样品中重金属 i 的实测含量, 
mg/kg; Si为重金属 i的参考限量值, mg/kg。由于GB 2762—2022
未规定香辛料中Ni、Co、Mn 的限量, 本研究 Si参考文献[13–15]
建议值(Ni: 5 mg/kg; Co: 3.5 mg/kg; Mn: 100 mg/kg), 单因

子污染评价标准见表 2。 
 

表 2  金属污染指数分级标准 
Table 2  Grading standards for metal pollution index 

级别 单因子污染指数 Pi 等级 

1 Pi≤1 安全 

2 1<Pi≤2 轻度污染 

3 2<Pi≤3  中度污染 

4 Pi>3 重度污染  
 

1.4.3  膳食风险评估 
采用 THQ/TTHQ 评估单一和多种重金属膳食暴露风

险 [16–18] 。 THQ/TTHQ ≤ 1, 膳 食 摄 入 风 险 可 接 受 ; 
THQ/TTHQ>1, 膳食摄入风险不可接受, 值越大则风险越高。 

其中, 单一重金属 THQ 按照公式(2)计算:  

 3F D IR

FD AB A
THQ 10E E F C

R W T
−× × ×= ×

× ×
   (2) 

多种重金属 TTHQ 按照公式(3)计算:  

 TTHQ THQ=               (3) 

式中: EF为人群暴露频率, 365 d/年; ED为暴露持久性, 70年; 
FIR 人均每日摄入量, 取 1.4 g/d[19]; C 为香辛料中测得的重

金属含量, mg/kg; RFD 为人均每日每千克体重非致癌口服参

考剂量, Mn=1.4×10–1 mg/(kg·d), Co=1.6×10–3 mg/(kg·d), 
Ni=2×10–2 mg/(kg·d)[20–21]; WAB 为我国人均体重, 60 kg; 
TA 为非致癌平均暴露时间, 365 d/年×ED。 

1.5  数据处理 

采用 Microsoft Excel 2019 和 Orgin pro 2022 软件进行

数据处理和统计分析。 

2  结果与分析 

2.1  方法学验证结果 

本研究采用微波消解-ICP-MS 法对香辛料中 Ni、Co、
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Mn 含量进行测定, 3 种元素在 0~100 μg/L 质量浓度范围内

线性关系良好, 相关系数(r)均大于 0.999, 表明该方法具有

良好的线性响应。方法的 LODs 为 0.0003~0.0030 mg/kg, 
LOQs 为 0.001~0.010 mg/kg, 能够满足香辛料中痕量重金

属的分析需求。低、中、高 3 个加标水平下的平均回收率

为 92.9%~103.4%, RSDs均小于 5% (n=6), 表明该方法准确

度高、精密度好, 符合多元素同时测定的技术要求。 

2.2  香辛料中 Ni、Co、Mn 含量分析 
重庆市 240 批次香辛料中 Ni、Co、Mn 的含量测定结

果见表 3。由表 3 可知, 3 种元素在不同香辛料中的含量差

异显著。Ni 含量范围在 ND~36.62 mg/kg, 平均含量表现为

花椒(1.99 mg/kg)>辣椒(1.65 mg/kg)>生姜(1.16 mg/kg)。值得 

注意的是, 有 13 批次样品 Ni 含量超过参考限量(5 mg/kg), 
其中, 花椒 7 批次, 辣椒和生姜各 3 批次, 最高值达 36.62 mg/kg 
(产于渝东南地区的辣椒), 约为参考限量的 7.3 倍。Co 含量

范围在 ND~9.17 mg/kg, 平均含量均在限量以下, 其中, 以辣

椒最高(0.35 mg/kg), 高于花椒(0.12 mg/kg), 但总体处于

弱污染水平。Mn 含量范围在 ND~2169.42 mg/kg, 平均含量

以生姜极高(174.69 mg/kg), 高于花椒(53.78 mg/kg)和辣

椒(26.18 mg/kg)。有 26 批次生姜样品 Mn 含量超过参考限

量(100 mg/kg), 最高值达 2169.42 mg/kg。生姜作为根茎类

作物, 其食用部分与土壤直接接触的特性有关[22–23], 更易

富集 Mn 等元素, 这一发现与白玉杰等[24]关于蔬菜富集规

律的研究结论一致。 
 

表 3  香辛料中 Ni、Co、Mn 的含量分析 
Table 3  Content analysis of Ni, Co and Mn in spices 

重金属 香辛料 样本数 最小值/(mg/kg) 最大值
/(mg/kg) 

平均值±标准偏差
/(mg/kg) 

超参考限量率
/% 

Ni 

花椒 119 ND 10.27 1.99±1.83 5.88 

辣椒 60 ND 36.62 1.65±4.76 5.00 

生姜 61 ND 6.26 1.16±1.46 4.92 

Co 

花椒 119 ND 0.48 0.12±0.07 0.00 

辣椒 60 0.01 9.17 0.35±1.16 1.67 

生姜 61 0.01 1.95 0.31±0.38 0.00 

Mn 

花椒 119 ND 208.68 53.78±31.02 7.56 

辣椒 60 6.73 326.66 26.18±43.20 3.33 

生姜 61 15.41 2169.42 174.69±309.80 42.62 

注: ND 表示未检出; 超参考限量率参考 1.4.2 节中的参考限量值计算。 
 

2.3  污染水平评价及空间污染分布特征 

根据单因子指数法评价结果(表 4), 240批次香辛料中, 
绝大部分样品处于未污染状态(Pi≤1)。受污染的 Ni、Co、
Mn (Pi>1)样品占比分别为 5.42%、0.42%和 15.42%。其中, 
重度污染样品(Pi>3)主要集中在辣椒和生姜中, 表明不同

香辛料对重金属的富集能力存在明显差异。从区域分布

来看, 4 个区域各元素含量如下: Ni 平均值含量为渝东南

(2.02 mg/kg)>渝西(1.90 mg/kg)>主城(1.28 mg/kg)＝渝东

北(1.28 mg/kg); Co 平均值含量为渝东南(0.34 mg/kg)>主
城(0.22 mg/kg)>渝西(0.19 mg/kg)>渝东北(0.18 mg/kg); Mn
平均值含量为渝东南(86.89 mg/kg)>渝西(76.72 mg/kg)>主
城(75.38 mg/kg)>渝东北(71.42 mg/kg), 表明香辛料中重金

属污染存在明显空间异质性。从各区域 Pi 值分布来看(图 1), 
3 种元素(Ni、Co、Mn)的 Pi 最大值均来自渝东南地区, 且
数据离散度较大, 异常值较多, 表明该地区污染情况较为

复杂, 部分辣椒样品中 Ni、Co 含量异常偏高, 推测与该区

域地质高背景(如页岩风化)及历史矿业活动有关 [16,25–26], 
与周建民等[27]对大宝山矿区周边污染特征的研究发现相

似。另外, 主城区域有 3 批次 Mn 含量较高(Pi>3), 可能与

城市工业活动、交通污染等人为源输入有关, 特别是汽车

尾气排放和工业粉尘沉降可能是 Mn 的重要来源[28]。渝东

北地区 3 种元素污染总体处于较低水平, 表明污染程度较

轻且分布较为均匀, 环境背景相对清洁。 
 

表 4  香辛料中 Ni、Co、Mn 的污染水平评价 
Table 4  Evaluation of contamination levels of Ni, Co and  

Mn in spices 

重金属 品种 样本量 Pi≤1 1<Pi≤2 2<Pi≤3 Pi>3

Ni 

花椒 119 112 6 1 0 

辣椒 60 57 2 0 1 

生姜 61 58 3 0 0 

Co 

花椒 119 119 0 0 0 

辣椒 60 59 0 1 0 

生姜 61 61 0 0 0 

Mn 

花椒 119 110 8 1 0 

辣椒 60 58 1 0 1 

生姜 61 35 14 5 7 
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图 1  重庆市不同区域香辛料中重金属 Pi 值分布箱线图 
Fig.1  Supplementary figure boxplot of heavy metal Pi in spices 

from different regions of Chongqing 

 
2.4  香辛料中重金属相关性及主成分分析 

为探究 3 种重金属元素间的来源关系, 本研究进行了

皮尔逊相关性分析(Pearson correlation coefficient, PCC)与
主成分分析(principal component analysis, PCA)。 

PCC 结果(图 2)表明, Ni 与 Co 之间存在极强的显著正

相关关系(r=0.80, P<0.01), 表明二者可能具有共同的污染

来源或相似的迁移富集行为。这与前人对土壤-作物系统中

重金属迁移规律的研究结果一致[29–31], 提示可能来源于同

一地球化学过程或人为活动。相比之下, Mn 与 Ni、Co 之

间的相关性较弱, 暗示其来源或环境行为可能不同于 Ni
和 Co。PCA 结果(图 3)进一步证实了元素间的来源关系。

得分图显示 3 类香辛料样品分布相互重叠, 未呈现按品种

聚集的趋势, 表明香辛料品种并非导致重金属含量差异的

主要因素。载荷图显示 N i 与 C o 的载荷向量方 

 

 
 

注: **表示差异极显著(P<0.01)。 
图 2  香辛料中 Ni、Co、Mn 含量的 PCC 热图 

Fig.2  PCC heatmap of Ni, Co and  
Mn content in spices 

 
 

注: (a). PCA 得分图; (b). PCA 载荷图。 
图 3  香辛料样品中重金属的 PCA 

Fig.3  PCA of heavy metals in spice samples 

 
向高度一致且夹角极小, 强有力地证实了二者具有极强的

同源性和协同作用; 而 Mn 的载荷向量则位于独立方向上, 
与 Ni、Co 的向量夹角接近 90°, 支持其来源相对独立的结

论, 主成分分析结果与皮尔逊相关性分析结论基本一致。 
综合空间分布特征与主成分分析结果, Ni 和 Co 污染

在渝东南等地区可能受地质高背景及历史矿业活动的显著

影响, 同时工业活动等外部输入亦不可忽视; 而 Mn 的含

量空间异质性较高, 在渝东南地区受自然背景影响为主, 
在主城等区域则可能叠加了交通排放、工业粉尘等人为源

输入, 呈现自然与人为因素共同作用的特征。 

2.5  膳食暴露风险评估 

采用 THQ 模型对食用香辛料带来的健康风险进行评

估, 结果见表 5。花椒中 3 种元素的 THQ 值均远小于 1, 风
险可忽略。辣椒和生姜的 THQ 均值也小于 1, 但存在高风

险个体样本。有 1 批次辣椒(Co 贡献为主, 为 0.9549)和 2
批次生姜(Mn 贡献为主, 分别为 1.0577 和 2.5826)的 TTHQ
值大于 1, 存在一定的健康风险。 
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表 5  基于 THQ 模型的膳食暴露风险评估 
Table 5  Dietary exposure risk assessment based on THQ model 

香辛料种类 数量 特征参数 
THQ 

TTHQ 
Ni Co Mn 

花椒 119 

最小值 0.0000  0.0000  0.0000  0.0001 

最大值 0.0856  0.0504  0.2484  0.3830 

平均值 0.0166  0.0128  0.0640  0.0934 

THQ (TTHQ)>1 数量 0 0 0 0 

辣椒 60 

最小值 0.0013  0.0008  0.0080  0.0186 

最大值 0.3051  0.9549  0.3889  1.6489 

平均值 0.0139  0.0366  0.0312  0.0816 

THQ (TTHQ)>1 数量 0 0 0 1 

生姜 61 

最小值 0.0003  0.0008  0.0183  0.0217 

最大值 0.0522  0.2034  2.5826  2.6548 

平均值 0.0096  0.0326  0.2080  0.2502 

THQ (TTHQ)>1 数量 0 0 2 2 
 

特别值得注意的是, Mn 是膳食暴露最主要的贡献因

子, 其 THQ 值远高于 Ni 和 Co。与倪张林等[32]对桂皮、八

角等香辛料的风险评估结果相似。总体来说 , 香辛料中

98%以上样品风险可控, 但个别高风险样本的存在表明仍

需加强对香辛料中 Mn 的监测, 特别是对生姜等富集能力

较强的品种应当实施重点监控。 

3  结  论 

本研究采用微波消解-ICP-MS 同时测定香辛料中 Ni、
Co、Mn 的方法, 该方法准确、快速、灵敏度高, 适用于香

辛料的日常质量检测。 
本研究结果显示重庆市香辛料中 Ni、Co、Mn 污染整

体并不严重, 但存在品种差异性和地域集中性。Ni 与 Co
具有极强的同源性, 而 Mn 则来源独立。生姜对 Mn 有较

强的富集作用, 渝东南地区部分辣椒存在 Ni、Co 复合污染

现象, 此发现对于追溯污染源和制定精准治理策略具有重

要意义。 
膳食风险水平研究表明, 98%的样品是安全的, 但个

别批次的辣椒(Co)和生姜(Mn)存在较高的健康风险。值得

注意的是, Mn 是最大的风险贡献因子, 且其现行监管标准

缺失。有必要在香辛料质量安全监测中增加 Mn 的监测指

标, 并考虑对渝东南等高风险产区和品种实施源头监控和

重点监控。本研究的不足在于未能对 Pb、Cd 等传统重金

属进行同步检测与分析, 未来研究应关注多种重金属的复

合污染效应。 
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