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摘要:分析测定了上海地区居民经常食用的 4种肉类、3种鱼类中多氯联苯 ( PCBs)的含量与分布特征.同时,应用体外实验 ( in v itro tes t)模拟人

体胃肠液,测定了 PCB s对人体的生物有效性. 结果表明,上海地区肉类和鱼类中 PCBs含量在 51. 6~ 1206. 4 pg# g- 1 (以鲜重计 )之间,与世界

其他国家和地区相比属于较低水平,三 ~七氯代联苯占主要地位.不同食品中 PCB s对人体的生物有效性不同,鱼类中 PCB s的生物有效性要

显著高于肉类,脂肪含量是重要决定因素之一.最后,结合上海市居民对这几种食品的人均摄入量,对该地区居民 PCB s的日平均暴露量进行了

评估.结果显示,通过肉类食品的日平均暴露量总和为 738. 7 pg# d- 1,而鱼类达到了 6173. 6 pg# d- 1,食用同等量的肉类和鱼类,食用鱼类 PCBs

对人体的暴露量是肉类的 20倍.
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Abs tract: Con cen trations and congener distribu tion prof iles of PCB s w ere determ in ed in fou r types of m eat and three typ es of fish that are con sum ed

frequen tly by Shanghai resid ents. Th e resu lts show ed that the concen trations of PCBs in these foods ranged from 51. 6 to 1206. 4 pg# g- 1 ( by w etw eight) .

T r-i to hep ta-PCB sw ere dom inan t congeners in most of the food sam p les. The levels ofPCB con tam inat ion in Shanghaiw ere low er than th ose inm ost other

countries. In add it ion, the b ioaccessib ility ofPCB sw as in vestigated us ing an in v itro test th at sim u lated the d igest ion process in the hum an gastro intestinal

tract. The results d emonstrated that the b ioaccessibi lity of PCB s w as h igher in fish than in m eat. Fat conten t w as one of th e m ost im portan t factors

in flu encing the b ioaccessib ility of PCBs. F inally, the average exposure ofPCB sw as evalu ated for Shangha i resid ents cons idering the per cap ita intake of

these foods. Th e resu lts ind icated that the average daily in tak e of PCBs th rough f ish andm eatw as6173. 6 and 738. 7 pg# d- 1, resp ectively. Th e exposure

to PCB sw as 20-fo ld h igher through in take of f ish th anm eat, wh en th e sam e am ounts of fish and m eatw ere consum ed.

Keywords: PCBs; food; in v itro test; b ioaccessib ility; exposure assessm ent
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1 引言 ( Introduct ion)

多氯联苯 ( po lychlorinated bipheny ls, PCB s)是

广泛应用于电器、染料等领域的典型持久性有机污

染物 ( POPs). 有关动物实验和病理学研究表明,

PCBs可通过食物链传递并对生物及人类健康造成

极大的危害 ( Hertz-Picciotto et al. , 2008; Kanae

et al. , 2009; 曹先仲等, 2008) .自 20世纪 70年代,

世界各国因公害原因均已禁止 PCBs的生产

(W e intraub et al. , 2008 ) . 虽然商业上不再生产

PCBs,但由于它们使用时间长、范围广、数量大且随

着大量含多氯联苯制品的废弃、淘汰, 含多氯联苯

制品的堆放场、封存场、填埋场、非科学性销毁场乃

至江河湖海等倾倒场所又成为最严重的污染源,不

断向环境中释放 PCBs.因此, 这类极难降解的 POPs

目前仍广泛存在于环境中, 尤其涉及到食品安全、

人类健康问题, 已成为近年来的研究热点 (M eng

et al. , 2007) .

饮食摄入是人体暴露于 POPs的主要途径之

一,尤其是鱼类、肉类食品. 因为 PCBs等亲脂性污

染物更易于富集在这些高脂性食品中, 在饮食健康

备受关注的今天, 研究这些食品中 PCBs的含量,评

估其对人体的暴露风险具有重要意义. 然而, 常规

的评估方法只考虑食品中污染物的总含量, 往往忽

略其在人体摄入过程中的有效量 (即其吸收因子 ) ,

使评价结果往往被高估 ( R am esh et al. , 2004;

B radon et al. , 2006) .为了得到更加客观、有效的评

估结果,通过模拟人体胃肠液来研究污染物在人体

胃肠道中的生物有效性 ( bioaccessib ility)已经越来

越受到关注 (张东平等, 2008; X ing et al. , 2008;

Yu et al. , 2009; Tao et al. , 2009). 这类体外实验

( in vitro test)自 20世纪 70年代以来也常被各国学

者应用于测定土壤中重金属和有机物对人体生物

有效性方面, 技术相对成熟, 其实验结果与动物活

体实验 ( in vivo )测定的生物利用度 ( bioavailab ility)

之间有显著的相关性 ( Ruby et al. , 1996; Oomen

et al. , 2002; Adenugba et al. , 2008 ). 然而我国在

体外实验方面的研究起步较晚, 近几年才有所涉

及,尤其是相关食品的研究更为稀缺 ( Tang et a l. ,

2006; Tao et al. , 2009). 有关食品中 PCB s对人体

生物有效性的研究也较为少见, 仅 A denugba等

( 2008)研究了 4种海产品中 PCBs的生物有效性,

X ing等 ( 2008)研究了浙江台州地区两种淡水鱼和

两种蔬菜中 PCBs的生物有效性.

因此,本文在上海地区不同大型超市或菜场采

集不同食品, 对其中 PCB s含量水平进行研究. 同

时,通过体外实验测定不同食品中 PCB s对人体的

生物有效性,并结合上海居民相关食品的平均摄入

量, 对 PCBs通过不同食品对人体的暴露量进行评

估.以初步了解上海地区市售鱼类、肉类食品中

PCB s的浓度水平,对本地区居民的饮食暴露情况和

健康风险进行初步探讨和评估, 并为相关部门制定

法律和法规提供参考和依据.

2 实验 ( Experimen tal)

2. 1 试剂与材料
PCB s(包括 PCB16、18、19、22、25、28、44、56、

66、67、71、74、82、87、99、110、138、146、147、153、

173、174、177、179、180、187、194、195、198、203、206

等 31种 )混合标样购自美国 A ccuStandard公司;

PCB209购自美国 Supelco公司;
13
C-PCB141和

13
C-

PCB208购自美国剑桥同位素实验室 ( Cambridge

Iso tope Laboratories) ;木聚糖、( + )-阿拉伯半乳聚糖

和胶质购自美国 F luka公司; 淀粉、D-( + )-葡萄糖

( S igmaU ltra, 99. 5%, 色谱纯 )、粘蛋白和胆粉购自美

国 S igma公司; 蛋白胨、胃蛋白酶、胰酶和酵母粉购

自德国 Merck公司.

分析纯的丙酮、正己烷和二氯甲烷购自上海国

药集团化学试剂有限公司, 经全玻璃系统重蒸后使

用.硅胶 ( 80~ 100目 )和中性氧化铝 ( 100~ 200目 )

用二氯甲烷索氏抽提 72 h, 干燥, 分别于 180和

250 e 活化 12 h后加入 3% (w /w )去离子水平衡过

夜后于正己烷中保存. 向活化后的硅胶中加 25%

(w /w )的 N aOH ( 1 mol# L
- 1

)或 44% (w /w )的浓

H 2SO4制成碱性硅胶和酸性硅胶, 摇匀平衡过夜后

于正己烷中保存. S-X3生物珠 ( B io-Beads S-X3, 200

~ 400目 )购自美国 R io-Rad公司. 纯水由美国

M illipore公司 E lix 系统制备, 无菌水采用纯水

121 e 高温灭菌 25m in制备.

2. 2 采样信息
本研究选取的食物均为日常饮食中较为常见

且所占比重较大的肉类食品, 包括猪肉 (瘦肉 )、牛

肉、鸡肉、鸭肉、草鱼 (淡水鱼 )、鲫鱼 (淡水鱼 )和鲳

鱼 (黄立鲳,海水鱼 )共 7种. 其中, 猪肉、草鱼和鲫

鱼采集了 5个样品, 其余种类各采集 6个样品,共计

39个样品.所有样品均采自上海市不同区域 (闸北

区、杨浦区、浦东区、徐汇区、宝山区、闵行区 )不同

大型超市 (如大润发、好又多、麦德龙、乐购、华联 )

和菜市场,采集时间为 2008年 9月至 10月.样品运

回实验室后, 将肉类瘦肉部分、鱼类可食用部分用
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不锈钢刀割下, 切成小块, 用搅拌器搅碎后冷冻干

燥恒重,磨成细粉后于 - 20 e 保存待分析.

2. 3 PCBs定量分析

定量称取样品粉末 6g, 加入回收率指示物
13
C-

PCB141和 PCB209,用 250mL正己烷 /丙酮 ( V /V =

1 /1)混合溶剂索氏抽提 72 h. 抽提液浓缩定容后分

出部分样品, 应用重量差法测其脂肪含量, 剩余样

品过凝胶渗透色谱柱 ( GPC, 填料为 200~ 400目的

S-X3生物珠 )去除脂肪, GPC柱用正己烷 /二氯甲烷

( V /V= 1 /1)淋洗, 收集 115~ 280 mL组分,然后用

300mL溶剂冲洗色谱柱. 将收集的组分浓缩后,用

硅胶 -氧化铝复合层析柱提纯净化. 层析柱从下到

上依次为: 脱脂棉、6 cm氧化铝、2 cm中性硅胶、5

cm碱性硅胶、2 cm中性硅胶、6 cm酸性硅胶和 1 cm

无水硫酸钠.用 70 mL的正己烷 /二氯甲烷 ( V /V =

1 /1)混合溶剂淋洗、收集,该组分加内标
13
C-PCB208

后浓缩、转移到 2mL的棕色样品瓶, 用微弱的氮气

吹干后定容至 100 LL, 样品放于 4 e 冰箱待仪器

分析.

2. 4 生物有效性测定

2. 4. 1 体外消化过程  体外实验处理过程同文献

( Yu et al. , 2009) , 并按表 1配制模拟消化液. 向含

表 1 模拟消化液成分含量表

T able 1 Com positions and con cen trations of s im ulated gastroin test inal

solut ion 

消化液 组成
浓度 /

( g# L- 1 )

食物液 1) ( + ) -阿拉伯半乳聚糖 1. 0

胶质 (苹果胶质 ) 2. 0

木聚糖 (白桦树木聚糖 ) 1. 0

淀粉 (土豆淀粉 ) 3. 0

D-( + )-葡萄糖 ( 99. 5%色谱纯 ) 0. 4

酵母粉 3. 0

蛋白胨 (家禽蛋白胨 ) 1. 0

粘蛋白 (猪胃部粘蛋白 ) 4. 0

L-半胱胺酸 0. 5

胃酸液 胃蛋白酶 (猪胃粘膜胃蛋白酶 ) 0. 09

盐酸溶液 2) 0. 13)

胃液 食物液 /胃酸液 (V /V= 8 /1 )

小肠液 2) 碳酸氢钠 12. 5

胆汁盐 (牛胆汁盐 ) 6. 0

脂肪酸

胰酶 4) (蛋白酶活性为 350 U# g- 1, 活

性为 6000U# g- 1, 淀粉酶活性为 7500

U# g- 1 )  

0. 9

  注: 1) : 121 e 高温灭菌 25 m in; 2 ):用 1 L无菌水配制; 3 ) :单位

为 m ol# L- 1; 4) :此处为国际药学联合会 ( FIP)定义的酶活单位.

有约 2~ 3 mL二氯甲烷的棕色培养瓶中定量加入

PCB s混合标样,然后加入 0. 2 g食物样品, 充分混

合之后使二氯甲烷挥发, 制成受 PCBs污染的食物

样品.消化过程:首先向上述样品中加入 12mL模拟

胃液,培养瓶用内垫为硅胶-Telfon垫的开孔螺旋盖

旋紧密封,充氮除氧后在 37e 避光的恒温培养箱中

垂直混合培养 2 h; 然后再以 V (胃液 ) /V (肠液 ) =

2 /1的比例继续向培养瓶中加入模拟小肠液, 同样

条件下培养 6 h.

2. 4. 2 样品提纯过程  上述消化培养过程结束后

将样品离心、过 0. 45 Lm膜,分离上清液和残渣. 用

移液管定量取上清液 10mL转移至分液漏斗中, 用

丙酮和正己烷 /二氯甲烷 ( V /V= 1 /3)混合溶剂萃取

3次,萃取液合并 (陆敏等, 2009) .样品经旋转蒸发

浓缩后用浓硫酸净化, 再过复合硅胶氧化铝柱 (柱

子填料如 2. 3节所述 )分离提纯, 用正己烷 /二氯甲

烷 ( V /V= 1 /1 )混合溶剂淋洗柱子, 收集 0 ~ 70 mL

组分,该组分加内标、浓缩、氮吹定容后于 4 e 冰箱

保存待分析.

2. 5 仪器分析

样品测定在电子冲击离子源 ( EI) 6890N- 5975

气相色谱-质谱联用仪 ( GC /MS, Ag ilent)上完成. 以

高纯氦气为载气, 进样口温度 280 e , 1 LL无分流

进样, 离子源温度为 230 e , 采用选择离子模式

( SIM ) , 选择离子为分子离子. 色谱柱为 DB- 5M S

( 60 m @ 0. 25 mm @ 0. 25 Lm, J & W Scientific,

U SA) ,载气柱流速为 1. 0 mL#m in
- 1
, 反应气柱流速

为 60mL#m in
- 1
,升温程序: 110 e 保留 1 m in后以

10 e # m in
- 1
升至 200 e , 再以 1 e # m in

- 1
升至

250e ,然后以 8 e#m in
- 1
升至 290 e ,保留 10m in,

最后 300 e 下运行 10m in.

2. 6 生物有效性计算

根据文献 ( Yu et al. , 2009 ), 污染物在人体胃

肠环境条件下的生物有效性 ( BA )的计算公式为:

BA=
m释放

m总
@ 100% ( 1)

式中, m释放为消化液中 PCBs的质量 ( ng ); m总为消

化前食品基质中 PCB s的总质量 ( ng) .

2. 7 质量控制与质量保证

实验中所用玻璃仪器均先用 30% (w /w )重铬

酸钾 /浓硫酸混合洗液浸泡, 再用自来水和去离子

水清洗、烘干, 最后在 450e 烘干 4h后使用.在进行

样品分析过程中,每个样品都添加回收率指示物以

控制整个流程的回收率. 在进行样品分析的同时,
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进行方法空白、基质加标及样品平行样分析, 体外

消化过程中,每 7个样品做一个方法空白,每个样品

进行 3~ 5个平行样分析.样品定量分析采用 7种质

量浓度的混合标样 ( 2~ 100 Lg# L
- 1

), 用内标法绘

制工作曲线, 除个别化合物外, 绝大部分回归曲线

的拟合程度良好 (R
2
> 0. 99). 每个工作日测定样品

前,采用已知浓度的标准溶液检测已经建立的工作

曲线是否可用,测定值与已知值之差必须在 20%以

内,否则需重新建立工作曲线. 实验结果表明,回收

率指示物
13
C - PCB141的平均回收率为 96. 4%

( 82. 4% ~ 118. 3% ), PCB209 的平均回收率为

8513% ( 74. 5% ~ 112. 5% ), PCB s标样回收率达到

9118% ( 71. 1% ~ 121. 4% ), 平行样品分析相对标

准偏差 ( RSD ) < 15. 0% ( 0. 05% ~ 12. 03% ), 均符

合样品分析要求.本文采用约为 5倍信噪比浓度的

标样, 平行分析 6次, 取其标准偏差 s,以 3. 36 s为

仪器检出限 ( IDL ). 采用该方法, PCBs的仪器检出

限为 0. 4 ~ 3. 0 pg. 根据仪器检出限, 以 4 g干燥样

品为试样,样品处理后定容体积为 100 LL为基准,

以上化合物的方法检出限 ( MDL)为 10. 6 ~ 76. 1

pg# g
- 1

(以干重计 ) .

3 结果 ( Results)

3. 1 PCB s的含量及分布特征

本文对 39个样品中的 31种 PCB s的含量进行

了测定,低于检出限 (MDL )的以 1 /2MDL计算, 结

果以 E 31 PCBs( pg# g
- 1
,以鲜重计 )表示 (表 2). 由表

2可知, 所有样品中均检出 PCBs, 测得的 E 31 PCB s

范围为 51. 6~ 1206. 4 pg# g
- 1
. 对不同食品种类进行

对比可知,鲳鱼和鸡肉中 PCBs含量分别为最高和

最低, 其含量分别为 ( 566. 4 ? 339. 4 ) pg# g
- 1
和

( 110. 3 ? 34. 9 ) pg# g
- 1
; 鱼类中 PCBs平均含量

( 278. 0 pg# g
- 1

)要高于肉类食品 ( 139. 2 pg# g
- 1

) .

当以脂重计时, PCBs含量达到 7. 4 ~ 10. 7 ng# g
- 1
,

鲳鱼中 PCB s平均含量最高,猪肉和鸭肉中 PCBs平

均含量相等且最低. 与其他国家和地区相比, 本研

究中上海地区食品 PCB s含量属于较低水平 (表 3) .

我国对于鱼类中 PCBs的限制标准为 2 mg# g
- 1

(可

食用部分 ) ,肉类食品暂无标准 (赵高峰, 2006) , 上

海地区食用鱼类中 PCB s的含量远远低于国家

标准.

表 2 各采样点样品E 31PCB s含量

Tab le 2 Concen trat ions ofE 31 PCBs in samp les collected from d ifferen t sam p ling sites

采样点
E 31PCB s / ( pg# g- 1 )

猪肉 牛肉 鸡肉 鸭肉 草鱼 鲫鱼 鲳鱼

闸北 - 303. 8 51. 6 305. 9 - - 237. 3

杨浦 74. 9 118. 4 103. 1 75. 3 158. 1 126. 6 806. 4

徐汇 114. 5 101. 7 103. 0 102. 6 109. 7 164. 7 284. 3

闵行 139. 3 90. 3 121. 7 120. 0 120. 3 208. 5 439. 6

浦东 112. 5 140. 4 112. 0 155. 4 107. 6 65. 8 1206. 4

宝山 171. 8 219. 6 170. 4 208. 6 109. 2 166. 9 424. 8

平均值 1) 122. 6 ? 32. 1 162. 4 ? 75. 9 110. 3 ? 34. 9 161. 3 ? 77. 2 121. 0 ? 19. 1 146. 5 ? 48. 0 566. 4 ? 339. 4

脂肪 2) 1. 8% 2. 1% 1. 3% 2. 2% 1. 9% 1. 8% 5. 2%

  注: 1) :各采样点样品E 31 PCBs平均值 ?标准偏差; 2 ) :样品脂肪含量平均值 (以鲜重计 ) ; / - 0 代表无数据.

表 3 国内外各地区食品中 PCBs的含量

Tab le 3 Summ ary of PCB concentrat ion s in food from other area in th ew orld

地点 采样种类 采样时间 n
含量范围 /

( ng# g- 1 )

平均值 /

( ng# g- 1 )
参考文献

美国佛罗里达 1) 9种鱼类 2004 88 195~ 2890 1080 John son-Restrepo et a l, 2005

瑞典波罗的海 2) 鲱鱼 1998 6 - 336. 83 Burreau et al. , 2006

青鱼 5 - 560. 35

鲑鱼 10 - 1513. 6

美国菲尼克斯 2) 罗非鱼 1998, 2000 100 - < 50 Barber e t al. , 2006

食蚊鱼 - 2400

加拿大 3) 偏顶蛤 2006-9 17 5. 38~ 11. 70 8. 66 Ad rian et a l. , 2009

美国普吉湾 2) 大鳞大马哈鱼 - - 10~ 220 53 OcN eill et a l. , 2009
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续表 3

地点 采样种类 采样时间 n
含量范围 /

( ng# g- 1 )

平均值 /

( ng# g- 1 )
参考文献

意大利 2) 黑鲈 2007-10~ 2008-1 133 3. 412~ 18. 176 - Trocino et a l. , 2009

美国比斯坎湾 2)
宽吻海豚

(雄性和幼年 )

2002-5~ 2003-3,

2003-11, 2004-3
45 13400~ 29400 199 00 L itz e t al. , 2007

宽吻海豚 (雌性 ) 574~ 138 0 891

珠江三角洲 2) 贻贝 1996-7~ 1996-8 13 82. 8~ 615. 1 185. 6 方展强等, 2001

北京 3) 鲤鱼 2006-9, 2006-11 4 3. 36~ 23. 48 12. 74 Wang e t al. , 2007

罗非鱼 3 2. 41~ 13. 51 7. 62

鲶鱼 4 13. 0~ 59. 5 32. 86

鲫鱼 5 47. 5~ 86. 2 62. 22

广东省 2) 13种鱼类 2004-11~ 2005-1 390 < 0. 02~ 7. 65 - M eng et a l. , 2007

大连 2) 5种鱼类 2002-4 24 1. 11~ 8. 04 - Y ang et a l. , 2006

天津 2) 7种鱼类 2002-4 30 1. 26~ 5. 60 - Y ang et a l. , 2006

上海 2) 7种鱼类 2002-4 18 0. 83~ 11. 40 - Y ang et a l. , 2006

北京 2) 4种鱼类 2006-5 36 < nd~ 22. 7 - L ie t al. , 2008

江苏长江流域 2) 3种鱼类 2004, 2005 - < 0. 01~ 23. 10 - H u e t al. , 2009

上海
3种鱼类和

4种肉类

2008-9~

2008-10
39 0. 05~ 1. 212) 0. 22) 本文

7. 4~ 10. 71) 8. 51)

  注: 1)结果以脂重计; 2)结果以鲜重计; 3)结果以干重计; n为采样数量; / - 0代表无相关信息.

3. 2 不同食品中 PCBs的生物有效性

在人体消化过程中, 食品在胃的停留时间较

短,有机污染物的释放量很小, 对于生物有效性影

响较小,而物质的吸收过程主要发生在小肠阶段.

因此, 以下讨论为化合物通过胃液消化后再经过小

肠液消化后的释放,其生物有效性为 3~ 5次测定的

平均值.从表 4可以看出, 不同食品中 PCB s的平均

生物有效性有显著差别, 鲳鱼最高, 为 46. 8% ?

517% ,鸡肉最低, 为 2. 8% ? 0. 2%, 二者相差一个

数量级. 总体而言, 肉类食品中 PCB s的平均生物有

效性 ( 10. 6% ? 6. 7% ) 要显著低于鱼类食品

( 4113% ? 5. 3% ).

表 4 不同食品 PCBs的对人体生物有效性

T able 4 The average hum an b ioaccessib ility of PCBs in d ifferen t foods

食品
生物有效性

T riCB T etraCB P entaCB HexaCB HeptaCB Oc taCB N onaCB 平均值
肪含量

草鱼 22. 8% ? 3. 6% 36. 7% ? 5. 6% 30. 5% ? 5. 5% 40. 4% ? 9. 9% 35. 7% ? 5. 4% 39. 0% ? 4. 9% 34. 7% ? 4. 7% 34. 3% ? 4. 4% 17. 00%

鲫鱼 29. 5% ? 3. 5% 41. 5% ? 2. 8% 38. 9% ? 2. 2% 45. 4% ? 6. 7% 46. 7% ? 4. 1% 50. 8% ? 2. 6% 47. 8% ? 6. 4% 43. 0% ? 3. 0% 15. 20%

鲳鱼 28. 7% ? 3. 4% 41. 0% ? 5. 3% 41. 0% ? 6. 3% 55. 7% ? 4. 9% 50. 3% ? 7. 6% 59. 1% ? 10. 8% 51. 9% ? 10. 9% 46. 8% ? 5. 7% 13. 90%

猪肉 3. 2% ? 0. 9% 5. 8% ? 1. 4% 5. 2% ? 1. 3% 5. 4% ? 1. 7% 5. 7% ? 0. 6% 6. 3% ? 1. 7% 6. 0% ? 1. 1% 5. 4% ? 0. 9% 5. 00%

牛肉 9. 7% ? 3. 5% 14. 6% ? 4. 4% 13. 8% ? 4. 2% 17. 3% ? 5. 1% 16. 0% ? 4. 8% 17. 7% ? 6. 6% 16. 3% ? 5. 5% 15. 1% ? 4. 8% 9. 10%

鸡肉 2. 3% ? 0. 1% 3. 8% ? 1. 3% 3. 1% ? 0. 4% 2. 3% ? 0. 8% 2. 6% ? 0. 4% 2. 5% ? 1. 6% 2. 9% ? 0. 7% 2. 8% ? 0. 2% 6. 60%

鸭肉 12. 9% ? 2. 4% 20. 3% ? 3. 3% 17. 8% ? 2. 1% 21. 0% ? 3. 7% 20. 5% ? 2. 9% 22. 4% ? 4. 3% 19. 4% ? 1. 3% 19. 2% ? 2. 7% 13. 40%

  注: 标准数据为 3次测定的平均值 ?标准偏差; 脂肪含量为体外实验样品脂肪含量平均值 (以干重计 ) .

4 讨论 (D iscussion)

4. 1 PCBs的分布特征

PCBs为亲脂性有机物,主要在生物体脂肪组织

中蓄积,一般来讲, 脂肪含量越高相应的持久性有

机污染物含量越大. 本研究中 PCB s含量 (以鲜重

计 )与脂肪含量 (以湿重计 )之间关系如图 1所示.

由图 1可知, 食物中 PCBs含量与其脂肪含量之间

呈线性关系 (R
2
= 0. 76, p < 0. 001). 但脂肪含量并

不是决定环境介质中 PCB s含量的唯一因素, 除此

之外,生物体的生活环境、个体大小、年龄、生理状

况等因素对 PCB s的摄入、代谢及生物累积能力均

会影响组织中 PCBs的含量. OcNe ill等 ( 2009)研究

发现,大鳞大马哈鱼的个体大小及脂肪含量对 PCB s
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含量水平的总影响只有 37% ,可能还受其生活的海

洋生态环境的影响,这与本研究结果观点相一致.

图 1 PCBs含量与脂肪含量的关系

Fig. 1 Relationsh ip betw een the fat con tent and con cent rations of

E 31 PCBs

图 2 PCBs商业混合物及本文各食品 PCBs同系物分布特征

Fig. 2 D istribu tion prof iles of PCBs congeners in th e foods in th is

study and several comm ercial p roducts

在所有测定的样品中, 不同氯原子数取代的

PCBs同系物在样品中分布如图 2所示. 从图 2可以

看出, 样品中以三 ~七氯联苯为主, 高氯代同系物

含量显著低于低氯代同系物含量. 这主要是因为高

氯代联苯具有较低的挥发性、水溶性和较强的吸附

性,相对较为稳定, 而低氯代联苯易于迁移溶解和

生物积累. 其次, 高氯代联苯因相对分子质量和分

子结构较大, 不易透过组织半透膜进入生物体, 即

使产生累积的那部分也可能在生物体内发生代谢、

降解,脱氯生成了低氯代产物.据报道, PCB s在生物

体中的富积与其氯原子数呈现抛物线关系, 即中等

氯原子取代的同系物在生物体中的富积因子高于

低、高氯原子取代的 PCBs同系物 ( W u et a l. ,

2009) .另外,环境样品中 PCBs的污染水平也会受

到 PCBs使用情况的影响, 通过图 2中 5种 PCBs工

业品的主要成分分布与本研究的对比可以推测, 本

研究中的样品有可能受到工业品 Aroclor 1016、

A roc lor 1232、A roclor 1242和 A roc lor 1260使用的污

染 (赵高峰, 2006).

图 3 PCBs生物有效性与脂肪含量的关系

F ig. 3 Relationsh ip betw een PCBs. b ioaccessib ility and fat con tent

4. 2 影响 PCBs生物有效性的因素

PCB s的生物有效性与脂肪含量关系如图 3所

示,随着脂肪含量 (以干重计 )的增加, PCB s的生物

有效性也逐渐增加. 线性拟合结果表明, 其可决系

数 R
2
= 0. 74, p = 0. 012,说明在 95%的置信度下两

者具有显著线性关系. 这一结果与文献报道的脂肪

对有机污染物的生物有效性有正影响一致, 如陆敏

等 ( 2009)的研究表明,胡萝卜中滴滴涕 ( DDTs)的

生物有效性随着添加食用豆油量的增大而增大. 本

研究中鱼类食品中 PCBs的生物有效性 ( 22. 8% ~

59. 1% )与 Adenugba等的研究结果 ( 30% ~ 82% )

相似,但与 X ing等 ( 2008)研究结果差异较大, 在他

们的研究中, 两种淡水鱼 (鳙鱼和亚洲气候鱼 )中

PCB s的生物有效性平均值为 3% ,最大值仅为 7% ,

此结果远低于本研究中鱼类食品 PCB s的平均生物

有效性 ( 41. 3% ).这一方面可能是由于本研究采用

加标方式测定 PCB s的生物有效性, 增大了其释放

效率;另一方面, 可能是由于两者采用不同的消化

模型所致. Oomen等 ( 2002)对比了 5种不同的体外

实验方法,结果表明, 由于不同体外实验模型采用

的消化液的组分、pH值、消化时间的差异,测定同种

标准土样中重金属的生物有效性,得到的结果有一

定的差异. Yu等 ( 2009)发现模型中消化培养时间、

液固比例、pH值等均对草鱼中多溴联苯醚 ( PBDEs)
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的生物有效性有重要影响. 此外, 消化酶也是影响

生物有效性测定的重要因素 (陆敏等, 2008) .不仅

如此, 污染物在胃肠中的生物有效性还受多种其他

因素的影响,比如与其他化合物及食品成分之间的

相互作用. Kulkarn等 ( 2007)研究发现, 食品中草

酸、纤维、多酚和肌醇六磷酸等化合物对小麦草中

锌、铁等的生物有效性均有不同程度的抑制作用.

陆敏等 ( 2009)分别在胡萝卜中添加菠菜、白菜和猪

肉作为混合食品后发现, DDTs的生物有效性均明显

降低, 且使其下降程度最大的为菠菜, 其次为白菜,

猪肉影响最小,而添加大米之后, DDTs的生物有效

性却有所增大.

4. 3 人体暴露评估
常规污染物人体暴露评估中往往是直接利用

污染物浓度来评价, 即认为污染物进入人体后

100%被吸收. 但实际情况并非如此,这种方法得到

的评估结果因没有考虑化合物进入人体的生物有

效性而通常被高估. 本文在评估中将此因素考虑在

内,以期使结果更加客观, 为人体健康评估提供更

加科学的数据,并通过公式 ( 2)对 PCB s人体日暴露

量进行评估.

AD I= 10
- 3

CBA # m ( 2)

式中, AD I为 PCBs平均日摄入量 ( pg# d
- 1

) , CBA为

食品中 PCB s的生物有效浓度 ( pg# g
- 1

) , 即其环境

浓度乘以 PCBs的生物有效性 ( Kulkarn et al. ,

2007) , m为食品人均日摄入量 ( g# d
- 1

).

根据式 ( 2)计算得到上海市居民通过进食肉类

食品对 PCB s的暴露量 (表 5) .结果表明, 该地区居

民通过摄入 4种肉类 (猪肉、牛肉、鸡肉、鸭肉 )食品

的平均日暴露量总和为 738. 7 pg# d
- 1
,而鱼类达到

了 6173. 6 pg# d
- 1
.由此可知,在相同条件下,虽然该

地区居民食用这 4种肉类 ( 20. 7 g# d
- 1

)的量约为鱼

类 ( 8. 8 g# d
- 1

)的 2. 4倍, 但食用鱼类对 PCBs的暴

露量是食用肉类的 8. 4倍. 如果食用量相等的前提

下, 人体通过食用鱼类对 PCBs的暴露量可达到肉

类的 20倍,可见食用鱼类摄入 PCBs对人体的健康

风险远远大于肉类.

表 5 上海市居民通过饮食对 PCBs的日暴露量

Tab le 5 H um an exposu re to PCB s by d ietary intake for Shanghai res iden ts

食品
C BA

1) / ( pg# g- 1 )

TriCB TetraCB Pen taCB H exaCB H eptaCB OctaCB NonaCB

E 31C BA
2)

/ ( pg# g- 1 )

m 3) /

( g# d- 1 )
ADI

猪 4. 2 7. 2 3. 2 2. 9 3. 3 3. 8 1. 5 26 12 311. 1

牛 240 17. 3 12 10. 3 11. 51 9 2. 1 86. 1 1. 8 154

鸡 2. 2 4. 1 2. 2 1 1. 2 1. 3 0. 5 12. 6 5. 1 64. 4

鸭 39. 5 28. 2 10. 6 10. 1 12 12. 4 4. 1 116. 9 1. 8 209. 2

草鱼 27. 1 33. 5 57. 4 42. 4 12. 1 24. 8 7. 1 204. 4 8. 84) 6173. 65)

鲫鱼 163. 8 177. 8 141. 6 198. 1 14. 9 80. 1 2 778. 2

鲳鱼 64. 3 92. 2 135 500. 2 245 61. 6 8. 8 1112. 2

  注: 1) :不同食品中不同氯代同系物的生物有效浓度; 2 ): E 31 PCBs的生物有效浓度; 3 ) :人均食品日摄入量,取 2008年上海市城市居民家

庭平均每人每天消费量 (上海统计年鉴, 2009) ; 4) :此统计数据为鱼类总消费量; 5 ) :按公式 AD I鱼类 = ( CBA草鱼 + CBA鲫鱼 + CBA鲳鱼 ) @m鱼类 /3

计算.

5 结论 ( Conclusions)

1)上海地区肉类和鱼类食品中 PCB s含量较

低,与世界其他国家和地区相比较居于较低水平.

不同氯代程度的 PCBs对 PCB s总量的贡献不同,以

三 ~七氯代联苯所占比重最大.

2)不同种类食品中 PCBs的含量水平各不相

同,鱼类食品的平均含量高于肉类食品. PCB s含量

与脂肪含量基本符合线性关系, 但脂肪含量并非

PCBs含量水平的唯一影响因素,同时还受生物体个

体特征及生活环境的影响.

3)与 PCBs含量结果相似,鱼类食品中 PCBs对

人体的生物有效性要显著高于肉类食品; 脂肪含量

是重要决定因素之一.

4)结合生物有效浓度和上海居民对不同种类

食品的日摄入量对该地区居民的饮食暴露进行健

康风险评估,结果显示,食用鱼类摄入的 PCB s要显

著高于肉类,对人体的健康风险更高.

责任作者简介: 余应新 ( 1976) ), 男, 博士, 副研究员, 主要

从事环境污染与健康研究. E-m a i:l yuy ingx in@ staf.f shu. edu.

cn.
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