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砷污染土壤对人体健康的风险评估应用
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(厦门大学 海洋与环境学院, 福建厦门 361005)

摘要 :  采用体外模拟法检测污染点和对照点土壤 As 对人体生物有效性, 通过计算其生物有效量对污染土

壤的手O口无意接触途径进行健康风险评价.结果表明,多处采样点土壤的 As 污染程度相当严重, 对儿童健康

的绝对风险系数 K a 值和相对风险系数 K r 值分别是 2. 6~ 19. 0, 1. 9~ 16. 4, 明显超过世界卫生组织人体健康

风险警戒线,个别点甚至达到或超过了成人标准的警戒线,其他样点也接近了警戒线. 研究区域的 As 污染土

壤对区域内的人群,特别是儿童构成了严重的人体健康风险,需要采取有效措施进行环境整治.
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砷( As)是一种有毒并致畸、致癌的元素, 自然界中分布较广,在矿物的开采和冶炼过程中,常常伴

随着主要元素同时被释放出来.据统计,在冶金工业生产过程中约有 30%左右的 As进入废气、废水中,

而对含 As废渣如采用填埋、堆放等方法处置, 都会造成土壤的 As污染
[ 1O3]

. 在目前食物链途径的污染

物得到有效控制和削减的情况下, 经口无意摄入污染土壤对人体重金属等污染物的获得总量的贡献率

越来越高,甚至可能成为主要来源[ 4O6] .近年来, 采用经济实用且操作易于控制的体外模拟法进行土壤重

金属的人体经口摄入的研究, 在国际上得到逐步推广开展, 并在土壤污染物直接进入消化道后的生物有

效性评估上取得了许多有价值的成果
[ 7O9]

. 国内在这方面的研究尚少
[ 10]

.本研究采用体外试验法对福建

漳州和龙岩的几处硫酸厂废渣堆放区域采集到的 A s污染土壤的生物有效量进行估算, 评估经口无意

摄入途径的所引起的潜在健康风险.

1  研究对象与实验方法

1. 1  土样采集

研究区域选择在福建漳州某磷肥厂( P1 )、龙岩某硫酸厂( P2 )和某水泥厂的硫酸分厂( P3 )的厂区内.

3处工厂均有 10 a以上的生产历史,冶炼排放的废气、废渣对厂区内外均造成了长期、严重的污染.研究

以各厂区内的废渣堆放处为中心, 样方面积定为 100 m @ 100 m, 采用十字交叉法在周围随机采集 6分

点的 0~ 20 cm 表层土样,然后将它们充分混和均匀采用四分法留取 5 kg 土壤样品作为该厂区的结合

样品. 所有厂区的样品均以同样的方式采集. 在位于污染区 P2 下风 0. 5 km 的道路旁和 1. 5 km 的河岸

处,分别采集了对照点 R2a和 R2b的土样, 用以观察污染源对周围环境的影响. 土壤样品经采集风干后,

尽可能剔除碎石,未分解的有机物残体经研磨、混匀后用尼龙筛进行筛分, 取过 0. 15 mm 筛后的土壤作

为研究样品使用.

1. 2  试剂与仪器

( 1) 试剂1 所用试剂盐酸、硝酸、高氯酸、碘化钾、氨基乙酸、硫脲等均为分析纯, 实验用水为去离子

水. ( 2) 主要仪器1 ORION 310PO02型酸度计, NSKY 型恒温培养振荡器, KGBO2型可调式恒温电热
板, EBO984OMKI型等离子发射光谱仪.
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1. 3  实验方法

土壤样品经 HNO3和 HClO4消化后,在等离子发射光谱仪上测定砷总量.分析过程中加入平行样

及国家标准土壤( GBW 07401) 进行质量控制, 每个试样的 3组平行样分析结果件的相对偏差均小于

10% .体外试验法主要采用 Yang 等
[ 9]
的方法并加以改进.分析每批样品时,先配制模拟胃液 4 L,内含

30 g 的 0. 4 mo l # L - 1氨基乙酸 , 用 12 mol # L - 1 H Cl调节 pH 值为 1. 5,然后在 50 mL 的硬质聚乙烯

反应器中加入 30 mL 模拟胃液和 0. 300 g 的待测土样1 加盖密封后, 置于转速为 150 r # min- 1的恒温

振荡器中,在温度为( 37 ? 2) e 下振荡 1 h.振荡后吸取上清液 20 mL 过 0. 45 Lm 滤膜,在 EBO984OMKI

等离子发射光谱仪上分析滤液中 As的质量浓度.

1. 4  计算方法

1. 4. 1  人体在胃消化阶段的生物有效性  人体在胃消化阶段的生物有效性采用的计算式为

BA = (QÔ V Ô /msumms ) @ 1001 (1)

式( 1)中, BA 为 As在人体消化系统中的生物有效性, QÔ 是体外试验的胃阶段反应液中 As 的可溶态质

量浓度( mg # L - 1 ) , V Ô是反应器中反应液的体积( L) , msum是土壤样品中 A s的质量( mg) , ms 是加入反

应器中的土样质量( kg ) .

1. 4. 2  As摄入量  日平均经口无意摄入人体的 As总量,其表达式为

Wm = Qm @ W s1 (2)

式( 2)中,W m 为 As的摄入量(Lg # d
- 1
) ; Qm是土壤中 As 质量浓度( mg # L

- 1
) ;W s 是日平均土壤摄入

量,成人设为 0. 05 g # d
- 1
,儿童为 0. 2 g # d

- 1
.

1. 4. 3  As的生物有效量  每日摄入体内 As中,可通过消化系统吸收的 As估算量为

W A = W m @ BA1 (3)

式( 3)中,W A 为日可吸收的 As量(即生物有效量, Lg # d- 1 ) .

2  结果与分析

2. 1  土壤中 As质量比与生物有效性

调查区域土壤 As质量比和生物有效性的分析结果,如表 1所示.表 1中, w TAs为 A s的总量(质量

比) , w TFe为 Fe的总量(质量比)1 从表 1可以看出, 3处矿渣堆积区域的污染点土壤 As的质量比分别为

1 541, 2 783, 982 mg # kg
- 1

,均达到了重度污染水平;污染源 P2 附近的对照点 R2a和R 2b土壤的 As质量

比也分别达到了 399, 118 mg # kg- 1 , 远高于福建省土壤的背景值 5. 78 mg # kg - 1和农业污染土 17. 36

mg # kg
- 1 [ 11]

, 说明 3个工厂长期冶炼排放的废气、废渣对厂区内外均造成了严重的 A s污染.

表 1  调查区域土壤 As 质量比及其生物有效性

Tab. 1  Content and bioaccessibility of A s in the investig ated soils

采样点 w TAs / mg # kg - 1 w T Fe/ g# kg- 1 pH BA/ %

P1 1 541 31. 6 6. 6 61. 3

P2 2 873 46. 7 6. 3 86. 4

R2a 399 83. 1 5. 2 33. 7

R2b 118 60. 1 5. 5 55. 2

P3 982 208. 2 5. 1 28. 6

采用体外模拟法评价土壤

中的重金属在人体消化系统中

的生物有效性, 通常包括胃阶

段和小肠阶段两部分. 一般来

讲,由于胃部的酸性环境,因此

Pb 和 Cd 等阳离子态重金属

在胃阶段显示出较高的生物有

效性;而在小肠段,由于小肠液

呈碱性,使原本在胃中有较高生物可给性的金属元素的生物可给性下降
[ 7]

.但多数研究表明, 胃阶段是

As等以阴离子形态为主存在的有害元素在消化系统中吸收的主要阶段
[ 7O9]

. 因此, 本研究参照 Yang

等[ 9]的胃阶段体外试验法,对试验区域 As污染土壤的对人体生物有效性进行了评估. 土壤中 As在人

体消化系统中的 BF 值,主要是由消化系统中的环境和土壤理化性质共同决定的. 在人体模拟试验条件

一定条件下,土壤性质的差异对 As在模拟试验条件下的溶出效果起主要作用.研究区域内土壤为红壤

类的铁质硅铝土,土壤 pH 值为 5. 1~ 6. 6, 偏酸性, Fe质量比较高.从表 1可知,土壤中 Fe质量比越高,

As的 BF 值越小,同 Yang 等
[ 9]
的研究结果相似1 这可能是由于土壤中 As的主要存在形态 AsO

3-
4 ,易
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被土壤中丰富的无定型态 FeOOH 吸附,在模拟人体消化系统试验条件下难于溶出[ 8] .在所研究的 5个

土样中, P3 的 Fe质量比最高, As的 BF 值最小;对照点 R 2a和 R2b均比 3个污染土的 As质量比低得多,

但由于 Fe质量比较低,其 As的 BF 值高于 P3 区域.

2. 2  经口无意摄入途径的 As摄入量与模拟估算

评估污染物经土壤O人体暴露途径的健康风险需要考虑两个方面. ( 1) 土壤的经口日摄取量. ( 2) 土

壤对人体的生物有效性1 即由口进入人体的土壤中某种污染物在胃肠道中可溶解并可被吸收的部分.

美国国家环境评价中心研究与发展办公室( U SEPA)通过多方面研究
[ 1]
,估算出儿童每日经口误食的土

壤摄取量 W s 值为 200 mg # d
- 1

,成人为 50 mg # d
- 1
, 而我国在这方面的没有正式规定. 因此,本研究以

此推荐值作为土壤经手-口接触途径暴露评估的参数.采用式( 2) , ( 3)分别对研究区域内土壤对于儿童

和成人的经口无意摄入途径的 As摄入量 Wm 值与模拟消化系统内的生物有效量W A 值进行的估算,结

果如表 2所示.

表 2  经口摄入途径的 As 摄入量与生物有效性

Tab. 2  Ingested and bioaccessible amount o f As taken via hand-mouth r oute of contaminated so ils

采样点
儿童

W m /Lg # d- 1      W A /Lg # d- 1

成人

W m /Lg# d- 1      W A /Lg# d- 1

P1 308. 2 188. 9 77. 1 47. 2

P2 574. 6 496. 5 143. 7 124. 1

R2a 79. 8 26. 9 20. 0 6. 7

R2b 23. 6 13. 0 5. 9 3. 3

P3 196. 4 56. 2 49. 1 14. 0

2. 3  经口无意摄入途径的 As污染风险评估

世界卫生组织( WHO)提出,成人 A s每日可耐受摄入量为 15 Lg # kg - 1 [ 12]1 对于体重 60 kg 成人

来说, WHO规定的每日 As摄入量 W A 不应超过 120. 6 Lg # d- 1 , 儿童按 15 kg 计算, 则该值不得超过

30. 2 Lg # d
- 1
. 根据表 2中儿童与成人的 W m 和 W A 值,与WHO规定的每日 As摄入量比较,可分别计

算各处含 As土壤对儿童和成人的人体健康绝对风险系数 K a 和相对风险系数 K r . 将 K a 和 K r 值为 1

定为WHO 人体健康风险警戒线,两者的数值大于 1, 表明该处土壤 As的人体健康风险度超过 WHO

人体健康风险警戒线1K a 和 K r值越大,则人体健康风险系数越高1
结果表明, 5处采样区域中有 4处的儿童健康绝对风险系数 K a 值明显超过WHO人体健康风险警

戒线,分别是WHO规定的每日 A s摄入量的 10. 2倍( P 1 ) , 19. 0倍( P2 ) , 2. 6倍( R 2a )和 6. 5倍( P3 ) ;对

照点 R2 b的 K a 值为 0. 8,也接近了警戒线.污染点 P2 的成人 K a 值也超过了WHO 规定的每日 As摄入

量, P 1 , P3 点也分别是WH O规定的每日 As摄入量的 0. 6, 0. 4倍. 如果采用模拟消化系统内的生物有

效量 W A 值来评估人体健康相对风险系数 K r , 则 5处采样区域中有 3处污染点的儿童 K r 值明显超过

警戒线,分别是WH O规定的每日 As摄入量的 6. 2倍( P1) , 16. 4倍( P2)和 1. 9倍( P3) , 对照点 R2a为

WHO规定的每日 As摄入量的 0. 9倍,也接近了警戒线, 污染点 P2 的成人 K r 值也同样超过了 WHO

规定的每日 As摄入量.以上评估结果显示, 研究区域的 As污染土壤已对区域内的人群, 特别是儿童构

成了严重的人体健康风险.因此,需要在生产活动中采取措施对厂区内的作业环境进行治理, 避免操作

人员接触污染土壤.

3  结束语

研究表明, 由于长期的粗放型硫酸生产活动, 本研究调查的 3处污染点和 2处对照点土壤的 As质

量比均超过福建省土壤的背景值的几十倍,甚至几百倍,污染状况十分严重.长期摄入 As污染的土壤,

经过体内吸收和累积,会对健康产生不良影响.体外模拟试验较为有效地模拟了人体的胃肠环境,其结

果相对于土壤中 As的总量分析结果,可以更为客观地反映经口摄入土壤中 As 的对人体生物有效量,

即可能被机体吸收进入血液的最大量. 尽管生物有效量还不能完全解释最后被胃肠吸收进入人体血液

循环的实际量, 但其可为人体健康风险评估提供较为科学的参考依据.
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In Vitro Assessing Risk of AsOContaminated
Soils to Human Health

OUYANG T ong, L IU YaoOxing ,
LI Q iuOrong , CH EN JiangOjiang

(C ol lege of Oceanography and Environmental S cien ce, Xiamen University, Xiam en 361005, C hina)

Abstract:  Arsenic ( As) bioaccessibility and r isk to human health due to incidental handOtoOmouth behavior in several

cont am inat ed soils w as assessed using a phy siolog icallyObased extr action test ( PBET ) . Results r evealed that the investiga-

ted sites wer e heav ily contaminated as the values of t he absolute health r isk coefficient and relativ e hea lth r isk coefficient

fell into the range o f 2. 6~ 19. 0 and 1. 9~ 16. 4, respect ively, w hich were higher than t he permit ted max imum As intake

level for infant, suggest ed by WHO, and also exceeded the permitted maximum intake level fo r adult in the most po lluted

site. These appears to pose a threat to the local inhabitants, and appropr iate environmental count ermeasur es should be

taken into account.

Keywords:  a rsenic; soil contamination; risk assessment; physio log icallyObased ex tr act ion test; bioaccesibility
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