
第 ３３ 卷　 第 ２ 期
２０１４ 年　 　 ２ 月

环　 境　 化　 学
ＥＮＶＩＲＯＮＭＥＮＴＡＬ ＣＨＥＭＩＳＴＲＹ

Ｖｏｌ． ３３， Ｎｏ． ２
Ｆｅｂｒｕａｒｙ　 ２０１４

　 ２０１３ 年 ７ 月 １３ 日收稿．

　 ∗社会公益行业科研专项项目（２０１３０９０４７，２０１１０９００９）；江苏省环保科研项目（２０１２０４０）；国家自然科学基金项目（２１１７７１１９）资助．

　 ∗∗通讯联系人， Ｔｅｌ：１５１６１１３８５０７；Ｅ⁃ｍａｉｌ：ｙｙ１２９１２９＠ １６３． ｃｏｍ

ＤＯＩ：１０． ７５２４ ／ ｊ． ｉｓｓｎ． ０２５４⁃６１０８． ２０１４． ０２． ００７

太湖流域（苏南地区）经口介质中邻苯二甲酸酯的
生物有效性及人体暴露评估∗
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摘　 要　 选取太湖流域（常州、无锡、镇江 ３ 市）为研究区，对其地下水、土壤、农作物等经口介质中邻苯二甲

酸酯（ＰＡＥｓ）含量进行实验室检测，并通过体外实验（ ｉｎ ｖｉｔｒｏ ｔｅｓｔ）方法模拟不同介质 ＰＡＥｓ 对人体的生物有效

性，同时考虑不同烹饪方式的 ＰＡＥｓ 消解规律，运用美国 ＥＰＡ 推荐的暴露评价模型在对流域人群暴露参数优

化的基础上推导流域人群暴露剂量． 结果表明，流域内各经口介质中除部分蔬菜种类外 ＰＡＥｓ 均有不同程度

的检出，水、土壤、主食、蔬菜 ４ 大类经口介质人体 ＰＡＥｓ 生物有效性范围为 １１． ０％—７８． ５％ ，且不同单体差别

较大． 经不同烹饪方式后主食、蔬菜的 ＰＡＥｓ 残留量比例为 ６０． ７％—７２． １％ ． 结合前期暴露参数优化结果，考
虑综合方式后人群SＰＡＥｓ 经口暴露剂量为 １． ５９ × １０ － １ ｍｇ·ｋｇ － １·ｄ － １，且男性低于女性，春、冬季节低于夏、秋季

节，与国内外已有的报道相比均较高．
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　 　 邻苯二甲酸酯类（Ｐｈｔｈａｌｉｃ ａｃｉｄ ｅｓｔｅｒｓ，ＰＡＥｓ）是由一个刚性平面基环和两个可塑的线性脂肪链构成．
环境中的主要来源包括自然来源和人工合成［１⁃３］，主要用于增大塑料的可塑性和提高塑料的强度． 由于

塑料制品在工业生产和日常生活中的广泛使用，产量不断增加，目前国内外的报道中人体、动物体、农作

物、大气、水体、土壤中均有不同程度的 ＰＡＥｓ 检出［４⁃８］，已成为全球普遍存在的环境污染物． 有大量的动

物实验已经证实，ＰＡＥｓ 对哺乳动物有很强的生殖和肝脏毒性［９⁃１０］ ． 由于 ＰＡＥｓ 的生物富集性和环境迁移

性极强，易通过食物链进入人体［１１⁃１２］，对于环境介质尤其是经口介质 ＰＡＥｓ 摄入量的准确评估对于此类

污染物的优先控制具有重要作用．
近年来国内外许多研究人员认为，经口摄入的污染物并非全部吸收进入人体，只有被小肠吸收的物

质进入肝脏， 最终进入人体内循环． 目前国际上通用的方法是采用胃肠模拟方法 （ Ｇａｓｔｒｏ ｏｒ
ｇａｓｔｒｏｉｎｔｅｓｔｉｎａｌ ａｎａｌｏｇｕｅ ｔｅｓｔ）模拟受污染介质在胃肠状态中的消化过程，通过其溶出率的测定，估算其人

体生物有效性［１３⁃１５］ ． 模拟过程多仅模拟了胃和肠 ２ 个消化器官［１６⁃１８］，但在摄食过程中食物首先从口腔

进入胃，而食物经唾液消化后对其胃肠状态的 ｐＨ 影响较大，会对消化过程有较大的影响［１９］ ．
本研究拟采用荷兰公共卫生与环境国家研究院 ＲＩＶＭ 方法模拟口腔、胃和肠消化状态，研究 ＰＡＥｓ

的生物有效性，在此基础上考虑不同烹饪方式的影响和研究区的人群暴露特征，评估太湖流域（江苏省

南部地区）多种经口介质中 ＰＡＥｓ 的暴露水平，以期为该区域 ＰＡＥｓ 的污染控制提供参考依据．

１　 材料与方法

１． １　 研究区概况

太湖流域位于中纬度地区，属湿润的北亚热带气候区，有明显的季风特征，四季分明，以平原为主，
流域面积约 ３６９００ ｋｍ２，人口约 ３６００ 万人． 该流域自然条件优越，交通便利， 经济基础雄厚，有较好的农

业生产条件，工业发达，是我国最大的综合工业基地之一，工农业产值占国内生产总值的 １ ／ ７． 由于

二十世纪七八十年代，主要依靠增加生产要素投入的粗放型经济的发展，使得流域内环境污染严重． 本
研究主要针对太湖流域（苏南地区常州、无锡和镇江 ３ 市）农业活动区经口介质（土壤、地下水、主食、蔬
菜）中 １６ 种 ＰＡＥｓ 进行取样检测．
１． ２　 样品采集

于 ２０１１ 年 ５ 月—２０１２ 年 ６ 月分春、夏、秋、冬季共 ４ 次采集太湖流域（苏南地区）常州、无锡、镇江

市样品，样品包括：地下水、土壤、农作物（水稻、小麦、西红柿、丝瓜、茄子、毛豆、白菜、芹菜、长豇豆、韭
菜、辣椒、空心菜、黄瓜、南瓜藤等）． 其中每个城市选取 ２０—３０ 个采样点，分四季共采集经口介质样品

３４６ 个（其中地下水 ７２ 个、土壤 ８５ 个、农作物 １８９ 个）．
在每个城市分别选择 ２ 个乡镇，均为位于城乡结合部的农业活动区，且调查人群均在本地居住

１０ 年以上，具有太湖流域（苏南地区）代表性． 经调查本地自产且在流域内居民季节性摄入率大于等于

５％的主食类、蔬菜类介质． 虽流域基本实现了城乡统筹供水，但调研发现调查区域内，几乎每家都有水

井，地下水和自来水的具体饮用量和使用频率无法统计，故本研究设定地下水为居民主要饮用水源． 由
于本次研究涉及的人群多数从事农业活动，故考虑土壤的无意摄入．
１． ３　 仪器与试剂

Ａｇｉｌｅｎｔ１２００ 型高效液相色谱仪（Ａｇｉｌｅｎｔ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｉｅｓ）， ＭＷＤ 紫外检测器（Ａｇｉｌｅｎｔ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｉｅｓ），
ＨｙｐｅｒｓｉｌＢＤＳ Ｃ１８ 色谱柱（４． ６ ｍｍ × ２５０ ｍｍ，５ μｍ，大连依利特分析仪器有限公司），旋转蒸发仪 ＲＥ⁃
３０００ （上海亚荣生化仪器厂），数控超声波清洗器（上海科导超声仪器有限公司），ＷＤ⁃１２ 水浴氮吹仪

（杭州奥盛公司）．
邻苯二甲酸酯混合外标标准溶液（含 １６ 种物质：邻苯二甲酸二甲酯（ＤＭＰ）、邻苯二甲酸二乙酯

（ＤＥＰ）、邻苯二甲酸二丁酯（ＤＢＰ）、邻苯二甲酸二戊酯（ＤＰＰ）、邻苯二甲酸甲苯基丁酯（ＢＢＰ）、邻苯二甲

酸二苯酯（ＤＰＨＰ）、邻苯二甲酸二正辛酯（ＤＮＯＰ）、邻苯二甲酸二（２⁃丁氧脂）乙酯（ＤＢＥＰ）、邻苯二甲酸

二（２⁃乙氧脂） 乙酯 （ ＤＥＥＰ）、邻苯二甲酸二 （２⁃乙基己基） 酯 （ ＤＥＨＰ）、邻苯二甲酸二甲氧基乙脂

（ＤＭＥＰ）、邻苯二甲酸二（２⁃甲氧基乙基）酯（ＢＭＰＰ）、邻苯二甲酸二环己酯（ＤＣＨＰ）、邻苯二甲酸二异丁
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酯（ＤＩＢＰ）、邻苯二甲酸二己酯（ＤＮＨＰ）、邻苯二甲酸二壬酯（ＤＮＰ）），浓度为 １０００ μｇ·ｍＬ － １，购自上海安

谱科学仪器有限公司． 乙腈、正己烷为色谱纯，二氯甲烷、丙酮（均为分析纯，使用前重蒸），高纯氮气

（９９． ９９％ ）．
无水硫酸钠于 ４５０ ℃马弗炉中灼烧 ６ ｈ，中性氧化铝（１００—２００ 目）和硅胶（８０—１００ 目）分别在

１８０ ℃、２５０ ℃下活化 １２ ｈ，然后将其放入干燥器中冷却待用．
１． ４　 环境样品前处理

土壤样品预处理：准确称取 １０． ０ ｇ 样品放入锥形瓶中，加入 ２０ ｍＬ 丙酮正 ／己烷（１ ∶ １，Ｖ ／ Ｖ）超声

３０ ｍｉｎ，离心后转移上清液，再加入溶剂继续提取重复 ３ 次，合并 ３ 次提取液，在旋转蒸发仪上浓缩至

１ ｍＬ后，加入 １２ ｍＬ 正己烷转换溶剂，继续旋转蒸发浓缩至 １—２ ｍＬ． 将浓缩液过内径为 １ ｃｍ 的层析

柱，层析柱采用正己烷湿法装柱，从上至下依次为无水硫酸钠 ２ ｃｍ，中性氧化铝 ６ ｃｍ，硅胶 １２ ｃｍ，用
５０ｍＬ 丙酮 ／正己烷（２ ∶ ８，Ｖ ／ Ｖ）淋洗出邻苯二甲酸酯． 然后将淋洗液进行旋转蒸发，经正己烷转换溶剂

后，用高纯氮气氮吹至尽干，加入内标物进行定量分析，用乙腈定容，过 ０． ２２ mｍ 有机滤膜后，保存待测．
农作物样品前处理：称取剪碎的鲜样 １０． ０ ｇ 于研钵碾碎，然后按土壤样品做相同的处理，加入内标

物后用乙腈定容，过 ０． ２２ mｍ 有机滤膜后，保存待测．
水样前处理：准确量取 １００ ｍＬ 水样于梨形分液漏斗中，加入二氯甲烷 １０ ｍＬ 进行萃取，重复萃取

３ 次，合并 ３ 次萃取液，在水浴氮吹仪下氮吹至 １—２ ｍＬ，然后过层析柱，重复以上步骤，加入内标物后用

乙腈定容，过 ０． ２２ mｍ 有机滤膜后，保存待测．
１． ５　 生物有效性的测定

１． ５． １　 样品的制备

由于样品中 ＰＡＥｓ 具有生物有效性的部分仅占样品中 ＰＡＥｓ 的一小部分，常用的高效液相色谱仪的

检测限有限，而且样品中 ＰＡＥｓ 只有部分检出，因此采用加标样的方法对样品进行染毒，取一定量的

ＰＡＥｓ 标样加入到二氯甲烷溶液中，然后加入至样品（经过冷冻干燥粉碎），充分混合搅拌后放入通风橱

中待二氯甲烷挥发，制成受 ＰＡＥｓ 污染的样品． 水样为用进样针移取一定量的标样，加入到水样中．
１． ５． ２ 消化液的制备

唾液：按照 ＩＳＯ ／ ＴＲ１０２７１ 人工唾液：取 ＮａＣｌ ０． ４ ｇ，ＫＣｌ ０． ４ ｇ，ＣａＣｌ２·２Ｈ２Ｏ ０． ７９５ ｇ， ＮａＨＰＯ４·２Ｈ２Ｏ
０． ７８ ｇ，Ｎａ２Ｓ·２Ｈ２Ｏ ０． ００５ ｇ，Ｕｒｅａ １ ｇ，蒸馏水 １０００ ｍＬ．

胃液：取 ５００ ｍＬ 无菌水，并向其中加入 ＮａＣｌ ４． ３８７５ ｇ，柠檬酸 ０． ５ ｇ，乳酸 ０． ４２ ｍＬ，冰乙酸 ０． ５ ｍＬ，
然后用 ０． ５ ｍｏｌ·Ｌ － １的盐酸将 ｐＨ 值调为 １． ５，再加入胃蛋白酶（活性为 ７００ ＦＩＰ⁃Ｕ·ｇ － １）１． ２５ ｇ．

肠液：取 ５００ ｍＬ 的无菌水，用 ＮａＨＣＯ３将 ｐＨ 值调成 ７． ０，加入 ０． ３ ｇ 胰酶（蛋白酶活性为 ３５０ ＦＩＰ⁃Ｕ·ｇ －１，
淀粉酶活性为 ７５００ ＦＩＰ⁃Ｕ·ｇ －１，脂肪酶活性为 ６０００ ＦＩＰ⁃Ｕ·ｇ － １）和 １ ｇ 胆盐．
１． ５． ３ 体外实验过程

口腔反应阶段：取一定量样品（土壤、大米、蔬菜为 ０． ４ ｇ，水样为 ０． ４ ｍＬ），置于研钵中，加入 １ ｍＬ
的模拟唾液，研磨 ３０ ｓ，模拟人进食时的咀嚼过程．

胃反应阶段：用 １２ ｍＬ 模拟胃液将模拟口腔咀嚼后的样品转移到反应器中，在 ３７ ℃ 下以

１００ ｒ·ｍｉｎ － １恒温振荡 ２ ｈ．
肠反应阶段：将胃阶段的反应液用 ＮａＨＣＯ３将 ｐＨ 值调至 ７． ０，然后加入 ６ ｍＬ 肠液，在 ３７ ℃下恒温

振荡 ４ ｈ，待振荡完成后，取部分溶液在 ３０００ ｒ·ｍｉｎ － １的离心速度下离心 １０ ｍｉｎ，取一定量的上清液 ４ ℃
保存，胃肠反应阶段均在无氧条件下进行．

将肠阶段所取的一定量反应液倒入梨形分液漏斗中，可向溶液中加入一定量的 ＮａＣｌ，用以消除乳

化现象，然后加入 ５ ｍＬ 正己烷以萃取溶液中的 ＰＡＥｓ，用等体积的正己烷重复萃取 ３ 次，合并 ３ 次提取

液． 提取液在旋转蒸发仪上浓缩至 １—２ ｍＬ． 过硅胶层析柱，加入内标物用乙腈定容，过 ０． ２２ mｍ 有机滤

膜后，保存待测．
１． ６　 测试条件

样品采用高效液相色谱法（ＨＰＬＣ）测定，紫外检测器波长设为 ２２４ ｎｍ，Ｃ１８ 色谱柱，柱温为 ３０ ℃，进
样体积为 １０ mＬ，乙腈⁃水为流动相，流量为 １ ｍＬ·ｍｉｎ － １，选用的梯度洗脱程序为：０ ｍｉｎ 时，乙腈为 ３８％ ；
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１５ ｍｉｎ 时，乙腈为 ５５％ ；４０ ｍｉｎ 时乙腈为 ６５％ ；８０—８５ ｍｉｎ 时，乙腈为 １００％ ；８６—９６ ｍｉｎ 时，乙腈

为 ３８％ ．
在样品的加标回收率实验中，ＤＥＰ、ＤＢＰ 和 ＤＥＨＰ 的回收率分别为 ９９． ９０％ 、１００％和 ９５． ９５％ ，相对

标准偏差小于 １０％ ．
１． ７　 生物有效性计算

污染物在人体胃肠中的生物有效性的计算公式如下：

Ｂａ ＝
ｍ释放

ｍ总

× １００％

式中，Ｂａ 为污染物在胃肠环境下的生物有效性；ｍ释放为污染物从基质中释放到溶液中的质量；ｍ总为基

质中污染物的总质量．
１． ８　 人体暴露评估

ＰＡＥｓ 经口暴露主要通过食物摄入、土壤的无意摄入和饮水摄入 ３ 种途径，本研究对美国 ＥＰＡ 的暴

露评估模型进行优化，计算污染物的日均有效暴露剂量．
①食物摄入：

ＡＤＩ ＝ ＡＤＤ·Ｂａ ＝ ＣＦ·ＩＲ·ＦＩ·ＥＦ·ＥＤ
ＢＷ·ＡＴ ·Ｂａ

②土壤摄食：

ＡＤＩ ＝ ＡＤＤ·Ｂａ ＝ ＣＳ·ＩＲ·ＣＨ·ＦＩ·ＥＦ·ＥＤ
ＢＷ·ＡＴ ·Ｂａ

③饮水摄入：

ＡＤＩ ＝ ＡＤＤ·Ｂａ ＝ ＣＷ·ＩＲ·ＥＦ·ＥＤ
ＢＷ·ＡＴ ·Ｂａ

式中， ＣＦ 指食物中污染物的浓度，ｍｇ·ｋｇ － １；ＩＲ 指食物摄入率，ｋｇ·ｄ － １；ＦＩ 表示被摄入污染源的比例，无
量纲；ＥＦ 指暴露频率，ｄ·ａ － １；ＥＤ 表示暴露持续时间，ａ；ＢＷ 表示体重，ｋｇ；ＡＴ 表示平均接触时间，ｄ；ＣＳ
指土壤中污染物的浓度，ｍｇ·ｋｇ － １；ＩＲ 指土壤摄入率，ｍｇ·ｄ － １；ＣＨ 表示转换因子，ｍｇ·ｋｇ － １；ＣＷ 指水中污

染物的浓度，ｍｇ·Ｌ － １；ＩＲ 指饮水摄入率，Ｌ·ｄ － １；Ｂａ 指污染物在肠阶段的生物有效性．

２　 结果与讨论

２． １　 太湖流域各经口介质 ＰＡＥｓ 污染水平

太湖流域（苏南地区）农业活动区经口暴露环境介质中 ＰＡＥｓ 污染浓度及所占百分比见图 １、表 １．

图 １　 经口介质中 ＰＡＥｓ 各种混合物比例

Ｆｉｇ． １　 Ｏｒａｌ ｍｅｄｉｕｍ ｏｆ ＰＡＥｓ ｉｎ ｖａｒｉｏｕｓ ｍｉｘｔｕｒｅ ｒａｔｉｏｓ

在检测的 １６ 种 ＰＡＥｓ 中地下水环境中除 ＤＭＰ 和 ＤＰＰ 未检出外，其余 １４ 种单体均有不同浓度的检

出． 其中 ＤＮＰ 含量最高为 ０． ９４ ｍｇ·Ｌ － １，其次为 ＤＥＨＰ，浓度为 ０． ８４ ｍｇ·Ｌ － １，分别占总 ＰＡＥｓ 的 ２０． ０％和

１７． ９％ ，其余单体暴露浓度为 ＮＤ—０． ３９ ｍｇ·Ｌ － １ ． 参照生活饮用水卫生标准（ＧＢ５７４９—２００６）中 ＤＥＨＰ、
ＤＥＰ 和 ＤＢＰ 限值，在本研究中 ＤＥＨＰ 和 ＤＢＰ 分别超标 １０４ 倍、１２９ 倍．
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表 １　 太湖流域（苏南地区）农业活动区人群经口介质中 ＰＡＥｓ 含量

Ｔａｂｌｅ １　 ＰＡＥ ｃｏｎｔｅｎｔｓ ｉｎ ｏｒａｌ ｍｅｄｉｕｍ ｉｎ Ｔａｉｈｕ Ｌａｋｅ Ｂａｓｉｎ （ｓｏｕｔｈ ｏｆ Ｊｉａｎｇｓｕ Ｐｒｏｖｉｎｃｅ） ａｇｒｉｃｕｌｔｕｒｅ ａｒｅａ
介质 ｎ ＤＭＥＰ ＤＭＰ ＤＥＥＰ ＤＥＰ ＢＢＰ ＤＰＨＰ ＤＩＢＰ ＤＢＥＰ ＤＢＰ

地下水 ／ （ｍｇ·Ｌ － １） ７２ ０． １８ ± ０． ０４ ＮＤ ０． ３４ ± ０． ０１ ０． １４ ± ０． ０７ ０． １８ ± ０． ０５ ０． ２１ ± ０． ０３ ０． １３ ± ０． ０１ ０． １７ ± ０． ０２ ０． ３９ ± ０． ０２

土壤 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） ８５ １． １０ ± ０． ０１ ３． ０５ ± ０． ０４ ４． ５１ ± ０． ０５ ２． ５６ ± ０． ０３ １． ３７ ± ０． ０２ ２． ０９ ± ０． １２ ４． ４８ ± ０． ０８ ３． ８６ ± ０． ０６ １． ６７ ± ０． ３２

小麦 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １５ ＮＤ ＮＤ １． ４６ ± ０． ０９ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ

水稻 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １５ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ０． ９６ ± ０． １２

白菜 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １２ ＮＤ １． ４４ ± ０． １８ ＮＤ ＮＤ １． ４０ ± ０． ２３ ＮＤ ＮＤ ４． ２２ ± ０． ０２ ３． ９８ ± ０． ０２

芹菜 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １４ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ

西红柿 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １４ ＮＤ ４． ７６ ± ０． ０３ ＮＤ ＮＤ １． ７９ ± ０． ２３ ０． ９４ ± ０． ０５ ＮＤ ＮＤ ９． ２７ ± ０． ２５

茄子 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １５ ３． ６４ ± ０． ３６ １． ９６ ± ０． ０５ ＮＤ ＮＤ ４． ９４ ± ０． ０４ ＮＤ ＮＤ １． ５５ ± ０． ０２ ＮＤ

辣椒 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １４ ＮＤ １． ４４ ± ０． １４ ＮＤ ＮＤ ８． ０７ ± ０． ０１ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ

丝瓜 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １３ ＮＤ ＮＤ １． ２４ ± ０． １４ ＮＤ ２． ８６ ± ０． １５ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ

空心菜 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １５ ＮＤ １． ７２ ± ０． ５２ ８． ２８ ± ０． ３４ ２． ０７ ± ０． １３ ＮＤ １． ０５ ± ０． １４ ＮＤ ＮＤ ＮＤ

韭菜 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １５ ６． ６２ ± ０． ６３ ５． ９６ ± ０． ５３ ＮＤ ＮＤ ＮＤ １． １９ ± ０． ２１ ２． ４９ ± ０． ０４ ＮＤ ３． ４３ ± ０． ０２

长豇豆 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １５ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ

黄瓜 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １２ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ

南瓜藤 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １０ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ

毛豆 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １０ ＮＤ １０． １０ ± ０． ８６ ２． ４２ ± ０． ５７ ＮＤ １． ４６ ± ０． １９ ＮＤ ＮＤ ＮＤ １． ８４ ± ０． ０６

介质 ｎ ＤＰＰ ＤＣＨＰ ＢＭＰＰ ＤＮＨＰ ＤＥＨＰ ＤＮＯＰ ＤＮＰ ∑ＰＡＥｓ

地下水 ／ （ｍｇ·Ｌ － １） ７２ ＮＤ ０． １５ ± ０． １０ ０． ３５ ± ０． ０６ ０． ２８ ± ０． ０５ ０． ８４ ± ０． ０７ ０． ３９ ± ０． １０ ０． ９４ ± ０． １０ ４． ６９

土壤 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） ８５ １． ２２ ± ０． ０６ ９． １２ ± ０． ２４ １． ９８ ± ０． ０４ ５． ７９ ± ０． ０３ １． ９４ ± ０． ０８ ＮＤ １． ９１ ± ０． ０２ ４６． ６５

小麦 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １５ ＮＤ ０． ２７ ± ０． ０１ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ １． ７３

水稻 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １５ ０． １６ ± ０． ０８ ０． １６ ± ０． ０２ ０． １９ ± ０． １５ ０． １６ ± ０． ０９ ０． ４２ ± ０． １１ １． ２６ ± ０． ０６ ２． ９９ ± ４． ００ ６． ３０

白菜 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １２ ４． ６６ ± ０． ０４ ６． １７ ± ０． ２５ ２． ８６ ± ０． １９ ３． ３１ ± ０． ０５ １． ８９ ± ０． ０７ １． ０９０． ０７ ２． ０５ ± ０． ０３ ３３． ０７

芹菜 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １４ ＮＤ ＮＤ ４． ３０ ± ０． ２８ １． ６６ ± ０． ０６ ２． １５ ± ０． ０４ ＮＤ ３． ８０ ± ０． ０３ １１． ９１

西红柿 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １４ ＮＤ ＮＤ ４． １３ ± ０． ０ ８ ５． ７５ ± ０． ． ２４ ４． ４０ ± ０． １６ ４． ３８ ± ０． １５ １． ２１ ± ０． １７ ３６． ６３

茄子 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １５ ＮＤ ＮＤ ３． ４７ ± ０． １２ １． ５１ ± ０． ０３ ７． ０９ ± ０． １９ ３． １４ ± ０． ０４ ７． ５９ ± ０． ２６ ３４． ８９

辣椒 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １４ ＮＤ ６． ６４ ± ０． １７ ９． ００ ± ０． ０２ ２． ３７ ± ０． １０ １． ９４ ± ０． １８ ＮＤ ＮＤ ２９． ４６

丝瓜 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １３ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ２． ８９ ± ０． ２５ １． ８５ ± ０． ２１ ＮＤ ５． ８９ ± ０． ０４ １４． ７３

空心菜 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １５ １． ５１ ± ０． １３ ７． ６０ ± ０． ０６ ＮＤ ４． １２ ± ０． ０２ ２． ９３ ± ０． ０２ ５． ３８ ± ０． １１ ２． ８５ ± ０． ０８ ３７． ５１

韭菜 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １５ ＮＤ ＮＤ ４． １３ ± ０． ０６ ３． ６４ ± ０． ０３ ＮＤ ＮＤ ７． ３４ ± ０． ２４ ３４． ８

长豇豆 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １５ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ

黄瓜 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １２ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ

南瓜藤 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １０ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ ＮＤ

毛豆 ／ （ｍｇ·ｋｇ － １） １０ １． ０２ ± ０． ０２ ４． １１ ± ０． ０４ １． ２７ ± ０． ０９ ６． ８４ ± ０． ０６ ４． ５４ ± ０． １６ ＮＤ ２． １６ ± ０． ２１ ３５． ７６

　 　 注：ＮＤ 表示未检出，ｎ 表示样品数量．

土壤中 ＰＡＥｓ 浓度在所有的介质中最高达 ４６． ６５ ｍｇ·ｋｇ － １，除 ＤＮＯＰ 外其余均有检出． 其中 ＤＣＨＰ 和

ＤＮＨＰ 含量最高占 １９． ６％和 １２． ４％ ． 参考美国土壤 ＰＡＥｓ（ＤＭＰ、ＤＥＰ、ＤＢＰ、ＢＢＰ、ＤＥＨＰ 和 ＤＮＯＰ）化合物

控制标准，样品中 ＤＭＰ、ＤＥＰ、ＤＢＰ 和 ＢＢＰ 均有不同程度的超标，其中 ＤＭＰ 超标最严重达 １５１． ５ 倍，其次

为 ＤＥＰ、ＤＢＰ 和 ＢＢＰ 分别超标３５． １ 倍、１９． ６ 倍和 ０． １３ 倍． 主食中小麦样品中仅 ＤＥＥＰ 和 ＤＣＨＰ 检出，分
别为 １． ４６ ｍｇ·ｋｇ － １ 和 ０． ２７ ｍｇ·ｋｇ － １ ． 水稻 ＰＡＥｓ 浓度 ６． ３０ ｍｇ·ｋｇ － １， 其中 ＤＮＰ 含量最高， 为

２􀆰 ９９ ｍｇ·ｋｇ － １，所占比例为 ４７． ５％ ，其次为 ＤＮＯＰ 和 ＤＢＰ，所占比例为 ２０． ０％和 １５． ２％ ，其余 ＰＡＥｓ 各同

系物浓度范围为 ＮＤ—０． １９ ｍｇ·ｋｇ － １ ． 蔬菜中白菜除 ＤＭＥＰ、ＤＥＥＰ、ＤＥＰ、ＤＰＨＰ 和 ＤＩＢＰ 未检出外其余均

有检出，其中 ＤＣＨＰ 浓度最高，其次为 ＤＰＰ，所占比例 １８． ７％ 和 １４． １％ ． 芹菜中仅检出 ＢＭＰＰ、ＤＮＨＰ、
ＤＥＨＰ 和 ＤＮＰ ４ 种，其中 ＢＭＰＰ 含量最高，为 ４． ３０ ｍｇ·ｋｇ － １，所占比例为 ３１． ９％ ． 西红柿中检出 ９ 种

ＰＡＥｓ 单体，其中 ＤＢＰ 浓度最高，为 ９． ２７ ｍｇ·ｋｇ － １比例为 ２５． ３％ ，其次是 ＤＮＨＰ 浓度为 ５． ７５ ｍｇ·ｋｇ － １，所
占比例为 １５． ７％ ． 其余 ＰＡＥｓ 浓度范围在 ＮＤ—４􀆰 ７６ ｍｇ·ｋｇ － １之间． 茄子、丝瓜和韭菜中分别检出 ９、５ 和
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８ 种 ＰＡＥｓ 单体，且均为 ＤＮＰ 含量最高，浓度分别为 ７． ５９ ｍｇ·ｋｇ － １、５． ８９ ｍｇ·ｋｇ － １和 ７． ３４ ｍｇ·ｋｇ － １，所占

比例依次为 ２１． ８％ 、４０． ０％和 ２１． １％ ． 辣椒中检出了 ６ 种 ＰＡＥｓ，ＢＭＰＰ 浓度最高为 ９． ００ ｍｇ·ｋｇ － １，所占

比例为 ３０． ６％ ． 其次为 ＢＢＰ 浓度为 ８． ０７ ｍｇ·ｋｇ － １，比例为 ２７． ４％ ． 空心菜中检出了 １０ 种 ＰＡＥｓ，其中

ＤＥＥＰ 含量最高，为 ８． ２８ ｍｇ·ｋｇ － １，其次 ＤＣＨＰ 为 ７． ６０ ｍｇ·ｋｇ － １，二者所占比例为 ２１． １％和 ２０． ３％ ． 毛豆

中检出 １０ 种 ＰＡＥｓ，其中 ＤＭＰ 含量最高，浓度为 １０． １０ ｍｇ·ｋｇ － １所占比例为 ２８． ２％ ，其次是 ＤＮＨＰ，浓度

为 ６． ８４ ｍｇ·ｋｇ － １，所占比例为 １９． １％ ，其余浓度为 ＮＤ—４． ５４ ｍｇ·ｋｇ － １ ． 黄瓜、长豇豆和南瓜藤中均未检

出 ＰＡＥｓ．
２． ２　 与国内外环境介质中 ＰＡＥｓ 污染水平比较

目前国内外许多科学家对环境介质中 ＰＡＥｓ 含量进行检测，本研究对部分现有报道进行汇总分析，
结果见表 ２． 与其他国家、地区水环境 ＰＡＥｓ 污染状况相比，太湖流域地下水SＰＡＥｓ 污染状况比荷兰

Ｄｕｔｃｈ 海湾、瑞典加尔达湖地表水、国内的北京市以及台湾省、南昌市、长江重庆段水环境污染均严重．
在美国优先控制的 ６ 种 ＰＡＥｓ（ＤＭＰ、ＤＥＰ、ＢＢＰ、ＤＢＰ、ＤＥＨＰ 和 ＤＮＯＰ）中，ＤＭＰ 在研究区未检出，但在其

他国家、地区有不同程度检出，其中北京市地表水中 ＤＭＰ 含量最高，达到 ＮＤ—１８． ６ mｇ·Ｌ － １ ． ＤＥＰ、ＤＢＰ、
ＤＥＨＰ 和 ＢＢＰ 等除 ＢＢＰ 在台湾省河流地表环境中未检出外，本研究及其他地区均有检出，且本研究区

最高，分别为 １４０ mｇ·Ｌ － １、３９０ mｇ·Ｌ － １、８４０ mｇ·Ｌ － １和 １８０ mｇ·Ｌ － １ ． ＤＮＯＰ 在瑞典加尔达湖和黄河重庆段

未检出， 在研究区水环境中含量仍为最高， 研究区的污染浓度高于荷兰 Ｄｕｔｃｈ 海湾 ０． ００２—
０． ００８ mｇ·Ｌ － １和南昌市地表水环境 ＮＤ—０． ０４ mｇ·Ｌ － １ ．

在土壤环境中，研究区 ＰＡＥｓ 污染程度较加拿大 Ｆａｌｓｅ Ｃｒｅｅｋ 港沉积相中的轻，比印度 Ｇｏｍｔｉ Ｒｉｖｅｒ 河
流沉积相污染状况严重，也比国内杭州、雷州半岛、南昌市、南京、铜陵等地区地表土壤检测结果相对严

重． 在美国优先控制有毒污染物名单 ６ 种 ＰＡＥｓ 单体里，ＤＭＰ 在杭州、南京和铜陵 ３ 地区土壤中未检出，
但研究区检出浓度最高为 ３． ０５ ｍｇ·ｋｇ － １，其次为加大拿的 Ｆａｌｓｅ Ｇｒｅｅｋ 港的沉积相为 ０． ３５ ｍｇ·ｋｇ － １ ．
ＤＥＰ、ＤＢＰ 和 ＤＥＨＰ ３ 种单体中，加拿大 Ｆａｌｓｅ ｃｒｅｅｋ 港的沉积相中最高，浓度为 ７． ９７ ｍｇ·ｋｇ －１、
２２． ４ ｍｇ·ｋｇ －１和 ３１． ９ ｍｇ·ｋｇ －１，其次为研究区 ＤＥＰ 浓度为２． ５６ ｍｇ·ｋｇ －１、雷州半岛 ＤＢＰ 浓度为 ＮＤ—
１． ７７ ｍｇ·ｋｇ －１、杭州市 ＤＥＨＰ 浓度为 ０． ８１—２． ２０ ｍｇ·ｋｇ －１，高于国内外的其他地区． ＢＢＰ 在研究区含量最高

达到１． ３７ ｍｇ·ｋｇ －１，其他地区土壤环境中为ＮＤ—０． １８ ｍｇ·ｋｇ －１，ＤＮＯＰ 在研究区尚未检出，在加拿大 Ｆａｌｓｅ
Ｃｒｅｅｋ 港沉积相中含量最高，达到 ３． ８７ ｍｇ·ｋｇ － １ ．

研究区蔬菜介质中 ＰＡＥｓ 污染状况与青岛地区相近，与广州某农业区、贵州省锦屏县和东莞相比污

染状况相对严重． ＤＭＰ 和 ＤＥＰ 检测浓度在本研究中最高， 达到 ＮＤ—１０􀆰 １０ ｍｇ·ｋｇ － １ 和 ＮＤ—
２． ０７ ｍｇ·ｋｇ － １，其次为青岛地区，为 ＮＤ—１． ００ ｍｇ·ｋｇ － １和 ＮＤ—０． ４９ ｍｇ·ｋｇ － １ ． ＢＢＰ 在青岛和锦屏县样品

中未检出，和广州市某农业活动区蔬菜中浓度相近，为 ＮＤ—８． ０７ ｍｇ·ｋｇ － １ ． 研究区 ＤＢＰ 检出含量和青

岛地区相近，高于其他地区． ＤＥＨＰ 在锦屏县未检出，研究区检出浓度和东莞、广州相近且低于青岛市蔬

菜含量 １４． ９５—５８． １０ ｍｇ·ｋｇ － １ ． ＤＮＯＰ 在青岛和贵州省锦屏县未检出，但本研究中含量最高，为 ＮＤ—
５􀆰 ３８ ｍｇ·ｋｇ － １ ．

研究区各经口介质中 ＰＡＥｓ 的污染较为严重，可能是由于太湖流域经济较为发达，工业废水排放和

固体废弃物的任意堆放等导致 ＰＡＥｓ 进入环境［３４⁃３５］，且塑料制品行业也在九十年代被列为苏南地区重

点发展产业，导致该类污染物在环境中存在一定富集［３６］ ． 除了工业污染外 ＰＡＥ 作为塑料薄膜中的添加

剂、也可作为农药载体以及驱虫剂，由农业活动带入到农田土壤中［２］，导致水体、土壤以及蔬菜中 ＰＡＥｓ
的含量较高．
２． ３　 不同基质中目标物的生物有效性

通常认为在人体消化过程中，物质的吸收过程主要发生在小肠阶段，且污染物只有从基质中释放到

肠液中才能被人体所吸收［１３⁃１５］ ． 本研究对太湖流域人群 ４ 类主要经口介质进行人体消化状态模拟，检测

其在肠液中生物有效性，结果见表 ３． 研究结果显示，不同基质中 ＰＡＥｓ 生物有效性不同，且同一介质中

不同单体生物有效性差别显著． 在水、土壤、主食大米、蔬菜 ４ 类基质中，生物有效性范围分别为

２８􀆰 ３％—７５． ０％ 、１１． ０％—７５． １％ 、７． ８％—６９． ５％ 和 ６． １％—７８． ５％ ，且均为 ＤＥＭＰ 生物有效性最大，
分别为 ７５． ０％ 、７５． １％ 、６９． ５％和 ７８． ５％ ．
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　 ２ 期 于云江等：太湖流域（苏南地区）经口介质中邻苯二甲酸酯的生物有效性及人体暴露评估 ２０１　　

表 ３　 不同经口介质中 ＰＡＥｓ 的生物有效性

Ｔａｂｌｅ ３　 Ｂｉｏａｃｃｅｓｓｉｂｉｌｉｔｙ ｏｆ ＰＡＥｓ ｉｎ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｏｒａｌ ｍｅｄｉａ
ＰＡＥｓ 水（􀭰ｘ ± ｓ ） 土壤（􀭰ｘ ± ｓ ） 主食（􀭰ｘ ± ｓ ） 蔬菜（􀭰ｘ ± ｓ ）

ＤＭＥＰ ７５． ０％ ±５． ０％ ７５． １％ ±６． ８％ ６９． ５％ ±６． ４％ ７８． ５％ ±７． ３％

ＤＭＰ ３２． ２％ ±３． ７％ ３１． ４％ ±５． ９％ ３５． ５％ ±５． ３％ ２２． ３％ ±６． ９％

ＤＥＥＰ ５５． ６％ ±２． ４％ ７３． ６％ ±４． ８％ ６３． ８％ ±４． ０％ ６７． ４％ ±３． ９％

ＤＥＰ ４２． １％ ±５． ６％ ３３． ９％ ±６． ３％ ４８． ２％ ±３． １％ ４０． ２％ ±３． ９％

ＢＢＰ ５５． １％ ±２． ９％ ４８． ７％ ±４． ９％ ６３． ２％ ±５． １％ ５３． ８％ ±５． ４％

ＤＰＨＰ ３３． ８％ ±４． ３％ ３２． ４％ ±４． ６％ １７． ９％ ±１． ３％ ６． ３％ ±０． ５％

ＤＩＢＰ ２８． ３％ ±１． １％ １１． ０％ ±１． ３％ ２０． ２％ ±１． ８％ １０． ９％ ±１． ９％

ＤＢＥＰ ４２． ９％ ±２． １％ ２４． ０％ ±２． ３％ １６． ６％ ±１． ６％ １２． ０％ ±２． ０％

ＤＢＰ ４２． ５％ ±３． １％ ４８． ３％ ±４． ２％ ３７． ２％ ±３． ９％ ２９． ３％ ±１． ４％

ＤＰＰ ３８． ５％ ±３． ０％ ３１． ２％ ±２． ５％ ８． ５％ ±０． ７％ １５． ６％ ±１． ７％

ＤＣＨＰ ３４． ４％ ±４． ３％ ３８． ５％ ±３． ５％ ９． ４％ ±０． ８％ １１． ４％ ±１． ０％

ＢＭＰＰ ４４． ６％ ±６． ６％ ５３． ９％ ±４． ９％ ７． ８％ ±０． ８％ ６． １％ ±０． ７％

ＤＮＨＰ ４０． ０％ ±４． ３％ ３１． ２％ ±３． ０％ １１． ３％ ±１． ０％ ２７． ５％ ±２． ７％

ＤＥＨＰ ４６． ５％ ±３． ５％ ３２． ８％ ±３． ９％ １０． ３％ ±１． ５％ １６． ３％ ±１． ５％

ＤＮＯＰ ４９． ４％ ±３． ０％ ３７． ６％ ±２． ８％ １４． ８％ ±２． ０％ １７． ２％ ±０． ３％

ＤＮＰ ４３． ２％ ±５． ４％ ５３． ２％ ±４． ５％ ２３． ８％ ±２． ０％ ２５． ８％ ±２． １％

　 　 注：􀭰ｘ ± ｓ 表示 ＰＡＥｓ 生物有效性平均值 ± 标准偏差．

Ｋａｎｇ 等［３７］对珠江三角洲地区室内灰尘进行采样，通过实验模拟得出灰尘中 ＤＥＨＰ、ＤＭＰ 生物有效

性为 １０． ２％和 ３２％ ． 秦静等［３８］对武汉地区蔬菜中 ＰＡＥｓ 生物有效性进行测定，得出 ＤＥＰ、ＤＢＰ 和 ＤＥＨＰ
生物有效性范围为 ８７． ５％ 、５０． ２％—５８． ３％和 ４３． １％—５０． ７％ ． 国内外许多学者对有机污染物的生物

有效性进行了细致的研究，Ｗｉｔｔｓｉｅｐｅ 等［３９］对土壤中的 ＰＣＤＤ ／ Ｆ 生物有效性的测定，得出了其生物有效

性为 ０． ６％—２１． １％ （平均值为 １０． １％ ），Ｈａｃｋ 等［１３］对土壤中的 ＰＡＨｓ 和 ＰＣＢｓ 进行模拟胃肠实验，得出

空腹状态下其生物有效性为 ３％—２２％ ，加入一定量牛奶后，其生物有效性会升高，李琛等［４０］ 对上海地

区室内外灰尘 ＰＣＢｓ 人体生物有效性进行测定，结果为 ３． ３％—６６． ０％ ，陆敏等［４１］测定了蔬菜中胡萝卜、
菠菜中 ＰＢＤＥｓ 的生物有效性，其范围为 ２３． １％—３９． ０％和 ２． １％—２． ９％ ． 与国内外的报道相比，本研究

所测得的生物有效性存在一定程度的差异，推测是由于模拟实验的设计各有不同，且消化基质和污染物

种类本身对其生物有效性均存在影响．
２． ４　 不同烹饪方式过程中的 ＰＡＥｓ 残留消解规律

分析中国人群的膳食方式，主要有：暴晒、淘洗、蒸煮、烤、炒、炸等多样． 不同的烹饪方式可能会对污

染物的摄入造成不同程度影响．
本研究选取主食类（小麦、水稻）、蔬菜类（白菜、辣椒、芹菜），采用模拟方法对经口食物介质食用加

工处理过程中的污染物残留消解规律进行研究． 研究结果发现，主食（小麦、水稻）中的 ＰＡＥｓ 在经过暴

晒、淘洗、蒸煮过后去除率分别为小麦：５． ８％ 、７． ２％和 ２０． ３％ ，水稻：５． ２％ 、６． ８％ 和 １８． ７％ ． 蔬菜中白

菜、辣椒、芹菜经过淘洗、蒸煮过后 ＰＡＥｓ 去除率分别为白菜：１３． ３％ 、３０． ０％ ，辣椒：９． １％ 、２５． ４％ ，芹菜：
９． ８％ 、２７． ５％ ，无论是主食、蔬菜类，均发现蒸煮过程对 ＰＡＥｓ 的影响最大． 经过模拟烹饪方式后，主食小

麦、水稻中 ＰＡＥｓ 残留量占初始比例为 ６９． ６％ 、７２． １％ ，蔬菜中白菜、辣椒和芹菜占初始 ＰＡＨｓ 比例为

６０． ７％ 、６７． ８％和 ６５． ３％ ，见图 ２，在不同的介质中 ＰＡＥｓ 的去除率有一定的差异，可能是由于介质中的

水分含量导致的，介质中的水分含量越高，去除率越大．
２． ５　 人体暴露量计算

课题组前期对太湖流域人群暴露参数进行优化，参照暴露评价模型，研究中 ＩＲ、ＥＦ、ＥＤ、ＢＷ、ＡＴ
等，采用流域范围内人群实际调查值，具体数值参见文献［４２⁃４３］ ． ＣＦ、ＣＳ、ＣＷ、Ｂａ 采用实验实测值，ＣＨ、ＦＩ
采用 ＥＰＡ 推荐值，分别为 １ × １０ － ６ ｋｇ·ｍｇ － １、１，估算流域人群经口暴露剂量． 分别对太湖流域（苏南地

区）人群SＰＡＥｓ 直接摄入、考虑生物有效及考虑烹饪方式等综合方式的经口暴露剂量进行估算，不同季

节男性、女性的日均暴露量见表 ４．
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图 ２　 不同处理方式对食物中有机物的去除率

Ｆｉｇ． ２　 Ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ａｐｐｒｏａｃｈ ｔｏ ｔｈｅ ｒｅｍｏｖａｌ ｏｆ ｏｒｇａｎｉｃ ｃｏｍｐｏｕｎｄｓ ｉｎ ｆｏｏｄｓ

表 ４　 经口暴露环境介质中∑ＰＡＥｓ 的暴露剂量

Ｔａｂｌｅ ４　 Ｅｘｐｏｓｕｒｅ ｄｏｓｅ ｏｒａｌｌｙ ｅｘｐｏｓｕｒｅ ｍｅｄｉｕｍ ＰＡＥｓ

项目
夏、秋季节男性 ／
（ｍｇ·ｋｇ － １·ｄ － １）

夏、秋季节女性 ／
（ｍｇ·ｋｇ － １·ｄ － １）

春、冬季节男性 ／
（ｍｇ·ｋｇ － １·ｄ － １）

春、冬季节女性 ／
（ｍｇ·ｋｇ － １·ｄ － １）

平均暴露量 ／
（ｍｇ·ｋｇ － １·ｄ － １）

∑ＰＡＥｓ ４． ９４ × １０ － １ ５． ９３ × １０ － １ ３． ７６ × １０ － １ ４． ５５ × １０ － １ ４． ８０ × １０ － １

考虑生物有效性∑ＰＡＥｓ １． ８２ × １０ － １ ２． １４ × １０ － １ １． ３９ × １０ － １ １． ６４ × １０ － １ １． ７５ × １０ － １

考虑烹饪方式及生物
有效性后∑ＰＡＥｓ １． ６５ × １０ － １ １． ８９ × １０ － １ １． ２９ × １０ － １ １． ５１ × １０ － １ １． ５９ × １０ － １

人群∑ＰＡＥｓ 直接摄入量为４．８０ ×１０ －１ ｍｇ·ｋｇ －１·ｄ －１，考虑生物有效性后，暴露量为 １． ７５ ×１０ －１ ｍｇ·ｋｇ －１·ｄ －１，
相比∑ＰＡＥｓ 直接摄入量低 ６３． ５％ ，考虑烹饪方式等综合方式后，暴露量为 １． ５９ × １０ － １ ｍｇ·ｋｇ － １·ｄ － １，相
比∑ＰＡＥｓ 直接摄入量低 ６６． ９％ ，男性∑ＰＡＥｓ 暴露量低于女性，女性春、冬季节暴露量低于夏、秋季节暴

露量，男性则类似．
目前国内外很多学者对人体 ＰＡＥｓ 暴露量进行研究，其研究方式集中在两种，一种通过内暴露模型

推算其复合暴露途径的暴露剂量［４，４４⁃４８］，一种是通过污染物外暴露量推算从不同暴露途径的人体摄入

量［４９⁃５３］ ． 本文对其进行汇总（部分），见表 ５．

表 ５　 世界各地区 ＰＡＥｓ 人体日暴露量

Ｔａｂｌｅ ５　 Ｈｕｍａｎ ｄａｉｌｙ ｉｎｔａｋｅ ｏｆ ＰＡＥｓ ｉｎｇｅｓｔｉｏｎ ｉｎ ｔｈｅ ｗｏｒｌｄ

暴露模型 暴露途径 地区
暴露量 ／

（ｍｇ·ｋｇ － １·ｄ － １）
介质 参考文献

德国 Ｅｒｌａｇｅｎ ２． １９ × １０ － ２ ［４５］

美国 ３． ０９ × １０ － ３ ［４６］

韩国 １． ９５ × １０ － ２ ［４］

呼吸暴露经口 印度 ８． ７３ × １０ － ２ ［４］

内暴露 暴露皮肤暴露 日本 ２． ０７ × １０ － ２ 多污染介质 ［４］

（复合暴露途径） 马来西亚 ４． ５７ × １０ － ２ ［４］

科威特 １． ９５ × １０ － １ ［４］

中国 ３． ４２ × １０ － ２ ［４７］

中国北京 １． １２ × １０ － ２ ［４８］

消化道暴露 东江流域 １． ４８ × １０ － ３ 水 ［４９］

消化道暴露 宁波 ４． ２０ × １０ － ２ 水、食品 ［５０］

外暴露 消化道、呼吸暴露 长江三角洲 ３． ３４ × １０ － ２ 水、空气、土壤、油、乳制品、肉
类、水果、主食、蔬菜

［５１］

消化道、呼吸暴露 珠江三角洲 １． ２９ × １０ － １ 水、空气、土壤、油、乳制品、肉
类、水果、主食、蔬菜

［５１］

消化道暴露 本研究 １． ５９ × １０ － １ 水、土壤、主食、蔬菜 —



　 ２ 期 于云江等：太湖流域（苏南地区）经口介质中邻苯二甲酸酯的生物有效性及人体暴露评估 ２０３　　

　 　 本研究采用暴露量考虑烹饪方式及生物有效性（取男性和女性在不同季节均值）的研究区人群暴

露量 １． ５９ × １０ － １ ｍｇ·ｋｇ － １·ｄ － １，与国外其他地区内暴露模型推算量比较，和科威特人群暴露剂量 １． ９５ ×
１０ － １ ｍｇ·ｋｇ － １·ｄ － １相近，高于德国 Ｅｒｌａｇｅｎ、美国、韩国、印度、日本、马来西亚、中国、中国北京等暴露剂量

推导数据，分别为其 ７． ３ 倍、５１． ５ 倍、８． ２ 倍、１． ８ 倍、７． ７ 倍、３． ５ 倍、４． ７ 倍和 １４． ２ 倍． 但这可能由于推

导方法的不一致，且内暴露的研究通常涉及到每个暴露途径与其对应的靶器官吸收量的不一致． 国内研

究人员对长江三角洲、珠江三角洲地区多环境介质（水、空气、土壤、油、乳制品、肉类、水果、主食、蔬菜）
复合暴露途径（消化道、呼吸暴露）的外暴露剂量进行估算发现，本研究结果与珠江三角洲地区人群暴

露剂量 １． ２９ × １０ － １ ｍｇ·ｋｇ － １·ｄ － １类似，高于已报道的 ２０００—２０１０ 年的长江三角洲区域． 东江流域水体介

质和宁波地区水体、食品的经口暴露剂量的估算结果均低于本次研究结果．
２． ６　 本研究需要说明的问题

由于太湖流域的工农业发达，使得当地多环境介质、多种农作物，均存在一定程度的 ＰＡＥｓ 污染． 在
前期研究中，笔者根据流域暴露参数调查设计采样经口介质种类，但检测样品中未有涉及蛋类、家禽类

样本，是因为虽然同类调查中该类经口介质日均摄入量较高，但当地自产消费的家禽、蛋类消费数据显

示低于 １． ３％ ［５４］ ． 此外人群膳食结构多样、复杂，本研究中未涉及水果、副食品等，已有报道中提到有包

装的食品 ＰＡＥｓ 污染不容忽视［５５］，故此次评价太湖流域经口摄入的暴露风险仍存在一定的偏差．
本研究采用了优化后的流域人群暴露参数，课题组前期的研究发现，优化过暴露参数的暴露风险评

估结果敏感性更好、可信度高［５６］ ． 近年来中国已经开展有关暴露参数的研究，十二五环保部环境与健康

规划提出建立中国的暴露参数手册，但在实际研究中发现中国各省、市饮食习惯，烹饪方式等各异，由于

调查的局限性可能导致调查数据相对保守，在实际应用中需要充分考虑摄入介质种类等，以求风险评估

尽可能准确、科学．
中国饮食烹饪方式多样，使食物中污染物的残留量不一． 模拟经口介质储藏、食用加工过程中的降

解过程与降解率的计算，目的在于研究经口介质污染物残留在入口前全程的消解情况，最大可能地模拟

实际情况，使评估的结果最大可能接近实际情况． 本研究中考虑主食（水稻、小麦），蔬菜（白菜、辣椒、芹
菜）的模拟消解情况估算流域人群的经口暴露剂量，但由于植物源介质的多样性及在消化状态中基质

不同，其胃肠状态的溶解吸收量有差异，且未进行土壤、水体的消解规律总结，故仅采用该结论作为流域

人群食物源经口暴露估算方法，存在一定不确定性．
目前国际上体外模拟实验（ ｉｎ ｖｉｔｒｏ ｔｅｓｔ）种类较多应用广泛，且实验方法多样，本研究采用 ＲＩＶＭ 模

拟口腔、胃和肠消化状态，由于 ｉｎ ｖｉｔｒｏ 实验模拟的器官存在差异［５７］，运用不同实验方法的研究结论可能

存在一定差异［５８⁃５９］ ． 此外污染物浓度、生物有效性等通过实验室检测，在实际研究中发现检测结果的准

确度与实验仪器的精密度，实验人员的技术水平等有很强的相关性．
通过比较本次研究结果与其他国家的暴露评价结果发现流域人群的经口暴露风险最高，且高于其

他多暴露途径的综合暴露剂量． 但研究需要强调说明的是在已有的报道中人群暴露剂量的估算摄入介

质比较单一［６０⁃６１］，从内暴露模型即从健康效应指标来推导暴露剂量很可能导致摄入量不准确，由于污

染物从不同暴露途径作用到不同器官的健康影响效应不一样，需要从暴露剂量、器官吸收、作用的靶器

官等多角度进行考虑，而本次研究仅考虑单暴露途径的多介质摄入，与其他研究可比性降低． 在后期的

研究中将会考虑涉及到流域人群的 ＰＡＥｓ 多暴露途径复合暴露剂量的研究．

３　 结论

（１）太湖流域（苏南）研究区各经口介质中 ＰＡＥｓ 污染较为严重，在检测的 １６ 种 ＰＡＥｓ 中，除长豇豆、
黄瓜和南瓜藤外，其他介质均检测出 ２ 种以上单体，地下水中除 ＤＭＰ、ＤＰＰ 未检出外，其他 １４ 种 ＰＡＥｓ
单体均有不同程度的检出，参考生活饮用水卫生标准（ＧＢ５７４９—２００６），地下水中 ＤＥＰ 未超标，ＤＥＨＰ 和

ＤＢＰ 分别超标 １０４ 倍和 １２９ 倍；土壤参考美国土壤 ＰＡＥｓ 化合物控制标准，ＤＭＰ 超标最严重达１５１． ５ 倍，
ＤＥＰ、ＤＢＰ 和 ＢＢＰ 分别超标 ３５． １ 倍、１９． ６ 倍和 ０． １３ 倍；主食和蔬菜中 ＰＡＨｓ 均有不同程度检出，与国内

外报道相比存在一定差异．
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（２）不同基质中 ＰＡＥｓ 生物有效性不同，且同一介质中不同单体生物有效性差别显著． 在水、土壤、
主食大米和蔬菜 ４ 类基质中，生物有效性范围分别为 ２８． ３％—７５． ０％ 、１１． ０％—７５． １％ 、７． ８％—６９． ５％
和 ６． １％—７８． ５％ ，且均为 ＤＥＭＰ 生物有效性最大，分别为 ７５． ０％ 、７５． １％ 、６９． ５％和 ７８． ５％ ． 考虑烹饪

方式后，主食中 ＰＡＥｓ 残留量所占初始比例 ６９． ６％—７２． １％ ，蔬菜中残留量所占比例为 ６０． ７％—
６７． ８％ ．

（３）太湖流域（苏南地区）人群考虑烹饪方式后 ＰＡＥｓ 日均暴露量为 １． ５９ × １０ － １ ｍｇ·ｋｇ － １·ｄ － １，相比

∑ＰＡＥｓ 直接摄入量低 ６６． ９％ ，且男性暴露量低于女性，春、冬季节暴露量低于夏、秋季节． 已有的国内

外报道，无论是通过内暴露模型推算其复合暴露途径的暴露剂量，还是通过污染物外暴露量推算从不同

暴露途径的人体摄入量，流域人群的日均暴露剂量均相对较高．
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