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摘要： 目的　 建立电感耦合等离子体质谱法同时检测板蓝根中 ３５ 种元素含量， 并研究矮壮素干预的板蓝根中的元素

分布。 方法　 以硝酸⁃盐酸 （４ ∶ １） 为消解试剂， 采用微波消解前处理， ＩＣＰ⁃ＭＳ 选择正常、 氦气碰撞 ２ 种模式和在线

内标加入法测定； 通过规范田间试验获得空白和施用矮壮素低、 中、 高剂量组样本。 结果　 ３５ 种元素重复性 ＲＳＤ 均

小于 ２０％ ， 加样回收率 ７０％ ～１２０％ ， 最低检测限 ０􀆰 ０００ ３～ ０􀆰 ６０９ ｍｇ ／ ｋｇ； 板蓝根中主量元素钾含量约 １􀆰 ５％ ； 次量元

素钙、 镁、 钠、 铁、 铝等含量 ０􀆰 ６％ ～０􀆰 ０４％ ； 主要微量元素为锌、 锰、 钡、 铬、 钼、 铜、 镍， 含量 １２􀆰 ８～ １􀆰 ２ ｍｇ ／ ｋｇ；
板蓝根中元素分布随生长时间具有一定变化规律， 田间试验施用矮壮素干预后的样本中元素间发生更多的相互协同和

拮抗作用， 元素分布特征与空白组相比发生了较大改变。 结论　 该方法专属、 准确， 揭示了板蓝根中无机元素分布规

律和矮壮素干预后无机元素变化规律， 丰富了板蓝根物质基础研究， 可为其种植提供参考依据。
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　 　 板蓝根为十字花科植物菘蓝 Ｉｓａｔｉｓ ｉｎｄｉｇｏｔｉｃａ Ｆｏｒｔ 的根，
味苦， 性寒， 归心、 胃经， 具有清热解毒之功效［１］ 。 现代

研究表明， 板蓝根含多种化学成分， 具有抗菌、 抗病毒、
免疫增强、 活血化瘀等多种药理作用， 临床应用范围广、
需求量大［２⁃５］ 。 矮壮素是一种促进植物根部生长并壮大的植

物生长调节剂 （ＰＧＲ）， 为提高产量和经济效益， 根类中药

材种植过程存在普遍使用矮壮素的情况［６⁃８］ 。
板蓝根相关研究多集在化学成分、 作用机制以及营养

元素、 有害元素分析方面［９⁃１５］ ， 缺乏较全面系统的板蓝根

元素分布研究， 更无施用植物生长调节剂对其元素分布影

响的研究。 植物的常量及微量元素影响着其根系营养及生

理活动， 在许多生物合成酶中起关键作用， 参与糖、 蛋白

质、 脂类等的代谢， 不仅与中药材代谢产物形成和积累密

切相关， 也是药效发挥不可缺少的重要组成部分［１６⁃２０］ 。

本实验采用电感耦合等离子体质谱 （ＩＣＰ⁃ＭＳ） 法建立

了板蓝根中 ３５ 种无机元素测定方法， 并用以研究施用矮壮

素的板蓝根样本中无机元素分布与变化情况， 以期为板蓝

根无机元素物质基础和施用植物生长调节剂后相关成分变

化研究奠定基础。
１　 材料

１􀆰 １　 仪器　 ＣＥＭ ７８００ 电感耦合等离子体质谱仪、 Ｍａｒｓ ６
微波消解仪 （美国 ＣＥＭ 公司）； Ｍｉｌｌｉ⁃Ｑ 超纯水仪 （美国

Ｍｉｌｌｉｐｏｒｅ 公司）； Ｚｅｎｔｒｉｆｕｇｅｎ Ｄ７８５３２ Ｔｕｆｆｉｎｇｅｎ 离心机 （德国

Ｈｅｔｔｉｃｈ 公司）
１􀆰 ２　 试剂　 铍 （Ｂｅ）、 钠 （Ｎａ）、 镁 （Ｍｇ）、 铝 （Ａｌ）、 钾

（Ｋ）、 钙 （Ｃａ）、 钛 （Ｔｉ）、 钒 （Ｖ）、 铬 （Ｃｒ）、 锰 （Ｍｎ）、
铁 （Ｆｅ）、 钴 （ Ｃｏ）、 镍 （Ｎｉ）、 铜 （ Ｃｕ）、 锌 （ Ｚｎ）、 砷

（Ａｓ）、 硒 （ Ｓｅ ）、 钼 （ Ｍｏ）、 钌 （ Ｒｕ）、 钯 （ Ｐｄ ）、 银
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（Ａｇ）、 镉 （ Ｃｄ ）、 锡 （ Ｓｎ ）、 锑 （ Ｓｂ ）、 碲 （ Ｔｅ ）、 钡

（Ｂａ）、 钕 （ Ｎｄ ）、 镝 （ Ｄｙ ）、 铒 （ Ｅｒ ）、 铱 （ Ｉｒ ）、 铂

（Ｐｔ）、 汞 （Ｈｇ）、 铊 （Ｔｌ）、 铅 （Ｐｂ）、 铀 （Ｕ） 单元素标

准溶液均购自国家标准物质中心， 质量浓度均为 １􀆰 ０００
ｇ ／ Ｌ。 内标溶液为含锂 （ Ｌｉ６ ）、 钪 （ Ｓｃ）、 锗 （ Ｇｅ）、 铟

（Ｉｎ）、 铋 （Ｂｉ） 元素的混合溶液 （浓度为 １０ μｇ ／ ｍＬ）； 硝

酸、 盐酸、 氢氟酸均为优级纯 （德国 Ｍｅｒｃｋ 公司）； 水为超

纯水 （电阻率 １８􀆰 ２ ＭΩ·ｃｍ）。
１􀆰 ３　 药材　 田间试验基地位于山东省德州市夏津县东李镇

韩庄村， 属暖温带半湿润大陆性季风气候。 参考菘蓝同科

属植物油菜的田间药效试验， 设置矮壮素低 （５００ ｍｇ ／ Ｌ）、
中 （１ ０００ ｍｇ ／ Ｌ）、 高 （１ ５００ ｍｇ ／ Ｌ） 剂量组施药， 空白组

喷洒清水。 不同剂量组间按照农药残留试验准则要求设计，
每个试验小区面积为 １５ ｍ２， 小区间隔离带为 ３０ ｃｍ， 各剂

量组均设 ４ 次重复 （４ 个区组平行， 图 １）。
试验采用随机区组设计， 矮壮素在生长中期 （叶长约

３０ ｃｍ 时） 采用叶面喷施， 每隔 ７ ｄ 左右施药 １ 次， 共施药

４ 次， 分别于第 １ 次施药后 １５ ｄ （９ 月 １５ 日采样） 和第 ４
次施药后 ３０ ｄ （１１ 月 １ 日） 采样。

采样按照 “交叉五点法”， 随机采集生长正常菘蓝样

本， 除去泥土， 晒干， 取根部， 按照四分法取样， 切段后

粉碎成粗粉。 收集田间试验的空白组及矮壮素低、 中、 高

剂量组样本， 每组 ４ 份 （每个区组一份）， ２ 次采样样本共

３２ 份。
２　 方法与结果

２􀆰 １　 分析条件　 射频功率 １ ５５０ Ｗ； 采样深度 ８􀆰 ０ ｍｍ； 载

气流速 ０􀆰 ９ Ｌ ／ ｍｉｎ； 载气补偿气流速 ０􀆰 ３ Ｌ ／ ｍｉｎ； 样品提升

速率 ０􀆰 １ ｒｐｓ； 积分时间 ０􀆰 ３ ～ ３􀆰 ０ ｓ； 重复次数 ３ 次。 碰撞

气为氦气 （４􀆰 ３ ｍＬ ／ ｍｉｎ）， 正常模式与氦气模式平衡时间

为 １５ ｓ。
２􀆰 ２　 对照品溶液制备 　 精密量取 Ｈｇ 元素标准溶液适量，
用 ５％ 硝酸⁃盐酸 （４ ∶ １） 溶液配制成每 １ ｍＬ 含 １ μｇ Ｈｇ 的

注： ＡＣＫ 为空白组， Ａ１ 为低剂量组， Ａ２ 为中剂量组，
Ａ３ 为高剂量组。

图 １　 田间试验小区分布图

储备液 １； 再精密吸取其余各元素标准溶液， 用 ５％ 硝酸⁃盐
酸 （４ ∶ １） 溶液制成每 １ ｍＬ 含 Ｋ、 Ｎａ、 Ｍｇ、 Ｃａ、 Ｆｅ 各

１００ μｇ， 含其余元素各 １ μｇ 的储备液 ２。
２􀆰 ３　 供试品溶液制备 　 取板蓝根粗粉 ０􀆰 ５ ｇ， 精密称定，
置于耐压耐高温微波消解罐中， 加硝酸⁃盐酸 （４ ∶ １） ５
ｍＬ， 加盖密闭， 将消解罐放入消解仪中按既定程序消解。
消解完毕后， 冷却至罐内温度小于 ６０ ℃， 取出， 放冷， 小

心开启消解罐， 将消解后的溶液转移至 ５０ ｍＬ 聚四氟乙烯

量瓶中， 用水洗涤罐盖及罐壁数次， 合并洗液置于量瓶中，
加入金标准使用液 ５０ μＬ， 加水稀释至刻度， 混匀， 即得。
同法制备空白试剂。
２􀆰 ４　 测定法　 精密吸取内标溶液适量， 用 ５％ 硝酸溶液稀

释成 １ μｇ ／ ｍＬ 的内标溶液， 以正常和氦气双模式测定， 在

线加入内标， 各元素质量数、 测定模式及内标选择见表 １。
以供试品中待测元素和内标元素响应的比值， 扣除相应试

剂空白后， 代入标准曲线回归方程计算质量浓度。

表 １　 分析元素质量数、 内标物及测定模式

元素（测定质量数 ｍ ／ ｚ）
待测元素 内标元素

测定模式

Ｂｅ（９） Ｌｉ（６） Ｎｏ Ｇａｓ
Ｎａ（２３）、Ｍｇ（２４）、Ａｌ（２７）、Ｋ（３９）、Ｃａ（４４）、Ｖ（５１）、Ｃｒ（５２）、Ｍｎ（５５）、Ｆｅ（５６）、Ｃｏ（５９） Ｓｃ（４５） Ｈｅ

Ｎｉ（６０）、Ｃｕ（６３）、 Ｚｎ（６６）、Ａｓ（７５）、Ｓｅ（８２） Ｇｅ（７２） Ｈｅ
Ｍｏ（９５）、Ｒｕ（１０１）、Ｐｄ（１０５）、Ａｇ（１０７）、Ｃｄ（１１１）、Ｓｎ（１１８）、Ｓｂ（１２１）、Ｔｅ（１２５）、Ｂａ（１３７）、Ｎｄ（１４６）、Ｄｙ（１６３） Ｉｎ（１１５） Ｈｅ

Ｅｒ（１６６）、Ｉｒ（１９３）、Ｐｔ（１９５）、Ｈｇ（２０２）、Ｔｌ（２０５）、Ｐｂ（２０８）、Ｔｈ（２３２）、Ｕ（２３８） Ｂｉ（２０９） Ｈｅ

２􀆰 ５　 方法学考察

２􀆰 ５􀆰 １　 线性关系考察　 以 ５％ 硝酸⁃盐酸 （４ ∶ １） 溶液配制

分别含 Ｋ、 Ｎａ、 Ｍｇ、 Ｃａ、 Ｆｅ 元素 ０、 ０􀆰 １、 ０􀆰 ５、 １􀆰 ０、 ２􀆰 ０、
５􀆰 ０、 １０􀆰 ０、 ２０􀆰 ０、 ５０􀆰 ０ μｇ ／ ｍＬ 和其他 ２９ 种元素 ０、 １、 ５、
１０、 ２０、 ５０、 １００ ｎｇ ／ ｍＬ 的系列质量浓度溶液； 另配制含 Ｈｇ
元素 ０、 ０􀆰 ２、 ０􀆰 ５、 １、 ２、 ５ ｎｇ ／ ｍＬ 的系列质量浓度溶液， 以

各元素与内标计数值的比值为纵坐标 （Ｙ）， 各元素质量浓度

为横坐标 （Ｘ） 进行回归， 绘制标准曲线， 结果见表 ２， 可

知各元素在各自范围内线性关系良好 （ｒ＞０􀆰 ９９９）。

２􀆰 ５􀆰 ２　 检测限与定量限 　 测定 ２１ 份空白溶液， 计算各元

素浓度的标准偏差 （σ）， 以 ３σ 作为最低检测限， 以 １０σ
作为最低定量限， 代入样品计算公式 （取样 ０􀆰 ５ ｇ、 定容至

５０ ｍＬ） 得方法检测限和定量限， 结果见表 ２。
２􀆰 ５􀆰 ３　 重复性试验　 取 ６ 份板蓝根样品 （空白组样 １）， 按

“２􀆰 ３” 项下方法制备供试品溶液， 在 “２􀆰 １” 项条件下进

样测定， 结果 Ｓｅ、 Ｒｕ、 Ａｇ、 Ｓｎ、 Ｔｅ、 Ｅｒ、 Ｉｒ、 Ｐｔ、 Ｈｇ、 Ｔｌ、
Ｕ 等元素含量接近检测限或未检出。 故以 “２􀆰 ５􀆰 ４” 项下加

样中间浓度制备 ６ 份供试品溶液， 进行重复性试验， 结果
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３５ 种元素含量 ＲＳＤ 为 ０􀆰 ６％ ～９􀆰 ６％ （表 ２）。
２􀆰 ５􀆰 ４　 加样回收率试验 　 取 ９ 份板蓝根样品 （空白组样

１）， 分别加入 ３５ 种元素对照品溶液适量， 按 “２􀆰 ３” 项下

方法制备高、 中、 低浓度加样水平供试品溶液， 低浓度和

高浓度各 ３ 份， 中间浓度 ６ 份， 在 “２􀆰 １” 项条件下进样测

定， 测得 ３５ 种元素的平均加样回收率均在 ８０％ ～１１５％ 之间

（表 ２）。

表 ２　 方法学考察结果

元素 回归方程
检测限 ／

（ｍｇ·ｋｇ－１）

定量限 ／

（ｍｇ·ｋｇ－１）
重复性 ／ ％

加样回收率

平均加样回收率 ／ ％ ＲＳＤ ／ ％
９Ｂｅ Ｙ＝ ０􀆰 ００１ １Ｘ＋５􀆰 ７×１０－４ ０􀆰 ００８ ０􀆰 ０３ １􀆰 ０ ９４􀆰 ４ ２􀆰 １
２３Ｎａ Ｙ＝ ０􀆰 ００２ ３Ｘ＋０􀆰 ００４ ４ ０􀆰 ３０ １􀆰 １ ２􀆰 ６ ８３􀆰 ９ ５􀆰 ０
２４Ｍｇ Ｙ＝ ０􀆰 ００２ ５Ｘ ０􀆰 １ ０􀆰 ５ ２􀆰 ０ ９４􀆰 ９ ３􀆰 ５
２７Ａｌ Ｙ＝ ０􀆰 ００２ ５Ｘ＋７􀆰 ９×１０－５ ０􀆰 ０５ ０􀆰 ２ １􀆰 ０ ８５􀆰 ３ ３􀆰 ５
３９Ｋ Ｙ＝ ０􀆰 ００２ ６Ｘ＋１􀆰 ３６×１０－４ ０􀆰 ９ ３ １􀆰 ７ ９９􀆰 ２ ５􀆰 ５
４３Ｃａ Ｙ＝ ０􀆰 ００２ ６Ｘ＋６􀆰 ０×１０－６ １ ４ １􀆰 ９ ９４􀆰 ７ ６􀆰 ３
５１Ｖ Ｙ＝ ０􀆰 ００５ ３Ｘ＋０􀆰 ２５ ０􀆰 ００２ ０􀆰 ００６ ８􀆰 ３ ９４􀆰 ６ ３􀆰 １
５２Ｃｒ Ｙ＝ ０􀆰 ００５ ９Ｘ＋２􀆰 ７×１０－５ ０􀆰 ００６ ０􀆰 ０２ １􀆰 ３ １０４􀆰 ９ ６􀆰 ３
５５Ｍｎ Ｙ＝ ０􀆰 ００６ ０Ｘ＋０􀆰 ０１６ ０􀆰 ００７ ０􀆰 ０２ １􀆰 ９ ９６􀆰 ４ ６􀆰 １
５６Ｆｅ Ｙ＝ ０􀆰 ００６ ４Ｘ＋４􀆰 ７×１０－４ ０􀆰 ６ ２ ２􀆰 １ １０１􀆰 ８ ６􀆰 ７
５９Ｃｏ Ｙ＝ ０􀆰 ００７ ４Ｘ＋４􀆰 ６×１０－６ ０􀆰 ００１ ０􀆰 ００２ １􀆰 ５ ９８􀆰 ４ １􀆰 ３
６０Ｎｉ Ｙ＝ ０􀆰 ００７ ７Ｘ ０􀆰 ００３ ０􀆰 ０１ ２􀆰 ４ ９１􀆰 ３ ２􀆰 ３
６３Ｃｕ Ｙ＝ ０􀆰 ００８ ４Ｘ＋０􀆰 ００１ ７ ０􀆰 ０１ ０􀆰 ０４ １􀆰 ３ ８８􀆰 ４ １􀆰 ７
６６Ｚｎ Ｙ＝ ０􀆰 ００９ １Ｘ＋３􀆰 ０×１０－６ ０􀆰 ０２ ０􀆰 ０８ ２􀆰 １ ９２􀆰 ９ ７􀆰 １
７５Ａｓ Ｙ＝ ０􀆰 ０１１Ｘ＋１􀆰 ２×１０－４ ０􀆰 ００２ ０􀆰 ００７ ３􀆰 ５ １０７􀆰 １ ３􀆰 ３
８２Ｓｅ Ｙ＝ ０􀆰 ０１３Ｘ＋０􀆰 ３７ ０􀆰 ０２ ０􀆰 ０５ ２􀆰 ０ １０１􀆰 ２ ５􀆰 ３
９５Ｍｏ Ｙ＝ ０􀆰 ０１３Ｘ ０􀆰 ００１ ０􀆰 ００２ ２􀆰 ７ １１２􀆰 ７ ９􀆰 ０
１０１Ｒｕ Ｙ＝ ０􀆰 ０１５Ｘ＋０􀆰 ０１５ ０􀆰 ００１ ０􀆰 ００２ ０􀆰 ６ １０７􀆰 ３ ０􀆰 ６
１０５Ｐｄ Ｙ＝ ０􀆰 ０１６Ｘ＋４􀆰 ９×１０－４ ０􀆰 ００３ ０􀆰 ０１ ８􀆰 ８ １０３􀆰 ８ １􀆰 ６
１０７Ａｇ Ｙ＝ ０􀆰 ０１８Ｘ＋３􀆰 ０×１０－６ ０􀆰 ００１ ０􀆰 ００５ ４􀆰 ４ ９２􀆰 ６ ３􀆰 ６
１１１Ｃｄ Ｙ＝ ０􀆰 ０１９Ｘ＋１􀆰 ６×１０－４ ０􀆰 ００１ ０􀆰 ００２ １􀆰 ６ ９３􀆰 ２ １􀆰 ４
１１８Ｓｎ Ｙ＝ ０􀆰 ０２３Ｘ＋２􀆰 ０×１０－５ ０􀆰 ００５ ０􀆰 ０２ １􀆰 ０ １０１􀆰 ３ １􀆰 ６
１２１Ｓｂ Ｙ＝ ０􀆰 ０２６Ｘ＋７􀆰 ８×１０－５ ０􀆰 ０００ ４ ０􀆰 ００１ ８􀆰 ７ ９５􀆰 ６ １􀆰 ８
１２５Ｔｅ Ｙ＝ ０􀆰 ０２７Ｘ＋３􀆰 ４×１０－５ ０􀆰 ００１ ０􀆰 ００２ ０􀆰 ７ ９５􀆰 ４ ２􀆰 ２
１３７Ｂａ Ｙ＝ ０􀆰 ０３１Ｘ＋２􀆰 １×１０－５ ０􀆰 ００３ ０􀆰 ００９ ４􀆰 ５ １０６􀆰 ５ ５􀆰 ３
１４６Ｎｄ Ｙ＝ ０􀆰 ０５０Ｘ＋０􀆰 ００６ ７ ０􀆰 ０００ ２ ０􀆰 ００１ ６􀆰 ８ １０１􀆰 ４ １􀆰 ６
１６３Ｄｙ Ｙ＝ ０􀆰 ０６３Ｘ＋３􀆰 ７×１０－４ ０􀆰 ００１ ０􀆰 ００２ ９􀆰 ６ １０１􀆰 ９ １􀆰 １
１６６Ｅｒ Ｙ＝ ０􀆰 ０７４Ｘ＋０􀆰 ０１３ ０􀆰 ００１ ０􀆰 ００２ １􀆰 ６ １０１􀆰 ８ １􀆰 ３
１９３ Ｉｒ Ｙ＝ ０􀆰 ０９９Ｘ＋５􀆰 ９×１０－４ ０􀆰 ００１ ０􀆰 ００２ ０􀆰 ６ １０１􀆰 ２ １􀆰 ８
１９５Ｐｔ Ｙ＝ ０􀆰 １１Ｘ＋０􀆰 ２０ ０􀆰 ０００ ２ ０􀆰 ００１ ０􀆰 ６ ９８􀆰 ６ １􀆰 １
２０２Ｈｇ Ｙ＝ ０􀆰 １２Ｘ＋０􀆰 ０１９ ０􀆰 ００１ ０􀆰 ００４ ４􀆰 ５ １０４􀆰 ９ ３􀆰 ７
２０５Ｔｌ Ｙ＝ ０􀆰 １２Ｘ＋０􀆰 ００８ １ ０􀆰 ００１ ０􀆰 ００２ ３􀆰 ４ １０３􀆰 ９ １􀆰 ３
２０８Ｐｂ Ｙ＝ ０􀆰 ２０Ｘ＋８􀆰 ７×１０－４ ０􀆰 ００６ ０􀆰 ０２ ０􀆰 ８ １０１􀆰 ４ １􀆰 ５
２３２Ｔｈ Ｙ＝ １􀆰 ４７×１０－５Ｘ＋５􀆰 ４×１０－４ ０􀆰 ００１ ０􀆰 ００３ ５􀆰 ８ ９８􀆰 ９ １２􀆰 ０
２３８Ｕ Ｙ＝ １􀆰 ６×１０－４Ｘ ０􀆰 ００１ ０􀆰 ００３ １􀆰 ３ １０３􀆰 １ １􀆰 ６

２􀆰 ６　 样品测定　 对 ３２ 批田间试验样品进行测定， 结果显

示， 板蓝根中 ３５ 种元素总量约 ２􀆰 ５％ ， 其中 Ｋ 约占 １􀆰 ５％ ，
为主要大量元素； 次含量元素 Ｃａ、 Ｍｇ、 Ｎａ、 Ｆｅ、 Ａｌ 分别为

０􀆰 ６％ 、 ０􀆰 ２％ 、 ０􀆰 ０８％ 、 ０􀆰 ０６％ 、 ０􀆰 ０４％ ； 微 量 元 素 Ｚｎ、
Ｍｎ、 Ｂａ、 Ｃｒ、 Ｍｏ、 Ｃｕ、 Ｎｉ 分别为 １２􀆰 ８、 ８􀆰 ９、 ５􀆰 １、 １􀆰 ４、
１􀆰 ２、 ２􀆰 ２、 １􀆰 ２ ｍｇ ／ ｋｇ； Ｖ、 Ａｓ、 Ｎｄ、 Ｐｂ、 Ｃｏ 等元素含量极

低 （０􀆰 １～ ０􀆰 ３５ ｍｇ ／ ｋｇ）； 其他 １７ 种元素含量均小于 ０􀆰 ０５
ｍｇ ／ ｋｇ 或未检出 （表 ３）。 其中 Ａｓ、 Ｃｄ、 Ｈｇ、 Ｐｂ、 Ｃｕ ５ 种

重金属及有害元素含量均远远小于植物药参考限量［２１］ ， 表

明板蓝根的重金属及有害元素的安全风险较低。
２􀆰 ７　 数据分析

２􀆰 ７􀆰 １　 板蓝根中元素相关性分析　 采用 ＩＢＭ ＳＰＳＳ Ｓｔａｔｉｓｔｉｃｓ

２６ 软件分析不同剂量组样本中主量、 次量及微量等 １３ 种元

素相关性， 结果见表 ４。 由此可知， 第 １ 次采样空白组元素

有 ５ 对相关， Ｆｅ、 Ｚｎ、 Ｍｎ、 Ｃｕ、 Ｃｒ、 Ｎｉ ６ 种元素间呈显著

或极显著正相关； 随着生长时间推移， 第 ２ 次采样空白组

中相关元素增加为 １０ 对， Ｃａ、 Ｍｇ、 Ｎａ、 Ａｌ、 Ｆｅ、 Ｍｎ、 Ｂａ、
Ｃａ、 Ｚｎ、 Ｃｒ、 Ｎｉ １１ 种元素间呈显著或极显著相关， 且 Ｍｇ⁃
Ｎａ 呈显著负相关。 元素相关性的变化表明植物不同时期元

素间的协同或拮抗存在既定差异和规律。
第 １ 次采样低、 中、 高剂量组中相关元素分别为 ６ 对、

７ 对和 １０ 对， 较同时期空白组增加， 除 Ｆｅ、 Ｃｒ、 Ｎｉ、 Ｍｎ 元

素外， Ｋ、 Ｎａ、 Ｍｇ、 Ａｌ、 Ｍｏ 等元素间呈显著或极显著相

关； 第 ２ 次采样低、 中、 高浓度样本中呈显著或极显著相
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　 　 　 　 表 ３　 样品测定结果及变异系数 （ｍｇ ／ ｋｇ， ｎ＝４）

元素
采收时间（２０２２ 年 ９ 月 １５ 日） 采收时间（２０２２ 年 １１ 月 １ 日）

空白 低剂量 中剂量 高剂量 空白 低剂量 中剂量 高剂量

Ｋ １５ ０３１
（１６􀆰 ２％ ）

１４ ３０４
（１４􀆰 ４％ ）

１４ １１０􀆰 ３
（５􀆰 ８％ ）

１３ ５９５􀆰 ８
（９􀆰 １％ ）

１２ ４９８􀆰 ５
（８􀆰 ０％ ）

１３ ２６７􀆰 １
（９􀆰 ８％ ）

１４ ２８８􀆰 ７
（１２􀆰 ９％ ）

１３ １５０􀆰 ７
（４􀆰 ０％ ）

Ｃａ ６ １９２􀆰 ９
（４􀆰 ８％ ）

５ ７７８􀆰 １
（８􀆰 ３％ ）

５ ８４５􀆰 ５
（６􀆰 ０％ ）

６ ０２４􀆰 ７
（１６􀆰 ２％ ）

５ ７６３􀆰 ６
（９􀆰 ４％ ）

５ ３３４􀆰 ３
（１２􀆰 ３％ ）

６ ３８１􀆰 ３
（３２􀆰 １％ ）

５ ２８５􀆰 ９
（１１􀆰 ３％ ）

Ｍｇ ２ ０１１
（１０􀆰 ４％ ）

１ ８７５􀆰 ９
（８􀆰 ２％ ）

１ ９０６􀆰 ３
（２􀆰 ９％ ）

１ ９４０􀆰 １
（１３􀆰 ９％ ）

２ ０７８
（１􀆰 ５％ ）

２ ０２５􀆰 ５
（３􀆰 ８％ ）

２ ２１２􀆰 ３
（２７􀆰 ４％ ）

１ ９５６􀆰 ９
（６􀆰 ５％ ）

Ｎａ ９３１􀆰 ９２
（１７􀆰 ０％ ）

１ １３７􀆰 ４１
（３６􀆰 ５％ ）

９３２􀆰 ６４
（７􀆰 ３％ ）

８１８􀆰 ３３
（３０􀆰 ５％ ）

６７０􀆰 ０９
（１８􀆰 ５％ ）

８１３􀆰 ２４
（１７􀆰 ６％ ）

８９１􀆰 ８
（１２􀆰 ６％ ）

８１８􀆰 ０９
（２３􀆰 ９％ ）

Ｆｅ ３４２􀆰 ７５
（３５􀆰 ８％ ）

３４１􀆰 ８３
（２９􀆰 ２％ ）

４３０􀆰 ８２
（３３􀆰 ２％ ）

５０６􀆰 ６７
（３２􀆰 ７％ ）

１ ０４１􀆰 ２９
（２１􀆰 ４％ ）

８９２􀆰 ６８
（２８􀆰 ７％ ）

１ ０３９􀆰 １５
（５４􀆰 ６％ ）

８６６􀆰 ２１
（２９􀆰 ７％ ）

Ａｌ ２９２􀆰 ０７
（２９􀆰 ７％ ）

２９８􀆰 ８
（３０􀆰 ０％ ）

３６７􀆰 ５９
（３７􀆰 ０％ ）

４７６􀆰 ６２
（４１􀆰 ６％ ）

１ １６４􀆰 ２３
（２５􀆰 ４％ ）

９７０􀆰 ２
（３２􀆰 ３％ ）

１ ０９７􀆰 ５７
（５６􀆰 ８％ ）

８７１􀆰 ０６
（２９􀆰 ４％ ）

Ｚｎ ３２􀆰 ８９８
（３５􀆰 ３％ ）

３１􀆰 ２２４
（８􀆰 ５％ ）

２８􀆰 １５８
（１１􀆰 ８％ ）

２６􀆰 ９０８
（８􀆰 ２％ ）

２７􀆰 ４７７
（２􀆰 ７％ ）

３０􀆰 ２４２
（７􀆰 ５％ ）

３１􀆰 ０４６
（１９􀆰 ９％ ）

２６􀆰 ７８
（８􀆰 ０％ ）

Ｍｎ １８􀆰 ０３４
（１５􀆰 ８％ ）

１６􀆰 ９４３
（８􀆰 ４％ ）

１９􀆰 ３００
（１４􀆰 ６％ ）

２１􀆰 ４６６
（２３􀆰 ３％ ）

３０􀆰 １２９
（８􀆰 ９％ ）

２８􀆰 ０００
（１５􀆰 ３％ ）

３２􀆰 ２０４
（３６􀆰 ８％ ）

２７􀆰 ８５１
（１７􀆰 ７％ ）

Ｂａ １３􀆰 ２４７
（１４􀆰 ８％ ）

１１􀆰 ４４４
（１４􀆰 ２％ ）

１２􀆰 ３４４
（１１􀆰 ８％ ）

１３􀆰 ９２７
（２４􀆰 ６％ ）

１６􀆰 ５２１
（１７􀆰 ３％ ）

１４􀆰 ３７４
（１７􀆰 ９％ ）

１７􀆰 ２０９
（４５􀆰 ５％ ）

１４􀆰 ６９９
（１５􀆰 １％ ）

Ｃｒ ４􀆰 ７０６
（７３􀆰 ０％ ）

２􀆰 ８７９
（６０􀆰 ０％ ）

３􀆰 ０１４
（６５􀆰 ９％ ）

３􀆰 ０５５
（４３􀆰 ９％ ）

７􀆰 ４６２
（３８􀆰 ２％ ）

９􀆰 ７３３
（３６􀆰 ７％ ）

７􀆰 ６３１
（３８􀆰 ８％ ）

８􀆰 ４２８
（４６􀆰 ８％ ）

Ｍｏ ３􀆰 ９１８
（１３􀆰 ９％ ）

３􀆰 １９２
（９􀆰 ８％ ）

３􀆰 ３１２
（１３􀆰 ３％ ）

３􀆰 ２６０
（１２􀆰 ６％ ）

２􀆰 ９５２
（１１􀆰 １％ ）

３􀆰 ０００
（６􀆰 ５％ ）

３􀆰 ３１８
（２７􀆰 ４％ ）

３􀆰 ３２１
（１８􀆰 １％ ）

Ｃｕ ２􀆰 ６９１
（１９􀆰 ９％ ）

３􀆰 ６６９
（５４􀆰 ９％ ）

３􀆰 ５１６
（３１􀆰 ４％ ）

２􀆰 ８４４
（８􀆰 ８％ ）

２􀆰 ９８５
（１􀆰 ５％ ）

２􀆰 ９７
（１１􀆰 ９％ ）

３􀆰 ３９１
（２４􀆰 ９％ ）

３􀆰 １７
（１１􀆰 ３％ ）

Ｎｉ ２􀆰 ５３２
（６５􀆰 ７％ ）

１􀆰 ７１４
（４７􀆰 ７％ ）

１􀆰 ７９２
（４９􀆰 ７％ ）

１􀆰 ９２９
（３４􀆰 ５％ ）

３􀆰 ４５０
（３１􀆰 ８％ ）

４􀆰 ３０３
（３５􀆰 ８％ ）

３􀆰 ６０２
（４０􀆰 １％ ）

３􀆰 ７８２
（４１􀆰 ４％ ）

Ｖ ０􀆰 ７２２
（２５􀆰 ９％ ）

０􀆰 ７２６
（２１􀆰 ９％ ）

０􀆰 ８７３
（２９􀆰 ８％ ）

１􀆰 ０６８
（３２􀆰 ８％ ）

２􀆰 ２９４
（２４􀆰 ９％ ）

１􀆰 ９１０
（３２􀆰 ７％ ）

２􀆰 ２１２
（５４􀆰 ８％ ）

１􀆰 ８３６
（３０􀆰 ２％ ）

Ａｓ ０􀆰 ４１１
（２４􀆰 ８％ ）

０􀆰 ３８３
（１２􀆰 ８％ ）

０􀆰 ４４４
（２０􀆰 １％ ）

０􀆰 ４８８
（１８􀆰 ７％ ）

０􀆰 ５５３
（１７􀆰 ０％ ）

０􀆰 ４６９
（２１􀆰 ４％ ）

０􀆰 ５３８
（４９􀆰 ６％ ）

０􀆰 ４３４
（１７􀆰 ７％ ）

Ｐｂ ０􀆰 ２２５
（３３􀆰 １％ ）

０􀆰 ２６６
（１８􀆰 ０％ ）

０􀆰 ３１２
（４１􀆰 ６％ ）

０􀆰 ３８６
（４１􀆰 ７％ ）

０􀆰 ５６７
（２４􀆰 １％ ）

０􀆰 ４６１
（２８􀆰 ６％ ）

０􀆰 ５６４
（５７􀆰 ８％ ）

０􀆰 ４５５
（３１􀆰 ７％ ）

Ｎｄ ０􀆰 ２３７
（３８􀆰 ３％ ）

０􀆰 ２３９
（３３􀆰 ２％ ）

０􀆰 ３１８
（４０􀆰 １％ ）

０􀆰 ４０２
（３９􀆰 ３％ ）

０􀆰 ９３１
（２２􀆰 ０％ ）

０􀆰 ７９１
（３０􀆰 ０％ ）

０􀆰 ９２１
（５６􀆰 ６％ ）

０􀆰 ７２６
（４１􀆰 ６％ ）

Ｃｏ ０􀆰 １８３
（４１􀆰 １％ ）

０􀆰 １７３
（２４􀆰 ７％ ）

０􀆰 ２０９
（２８􀆰 ７％ ）

０􀆰 ２３８
（２８􀆰 ９％ ）

０􀆰 ４３８
（１３􀆰 ２％ ）

０􀆰 ４０１
（２６􀆰 ５％ ）

０􀆰 ４４６
（４９􀆰 ６％ ）

０􀆰 ３９１
（２８􀆰 ９％ ）

Ｓｅ ０􀆰 ０７１
（１０􀆰 ４％ ）

０􀆰 ０５７
（７５􀆰 ４％ ）

０􀆰 ０７４
（２３􀆰 ５％ ）

０􀆰 ０６０
（６８􀆰 ９％ ）

０􀆰 １０２
（１６􀆰 ６％ ）

０􀆰 １００
（１７􀆰 ８％ ）

０􀆰 １０３
（２５􀆰 ６％ ）

０􀆰 ０８８
（２３􀆰 ９％ ）

Ｃｄ ０􀆰 ０９２
（１０􀆰 ５％ ）

０􀆰 １
（２６􀆰 ８％ ）

０􀆰 ０８４
（１９􀆰 ３％ ）

０􀆰 ０７３
（１４􀆰 １％ ）

０􀆰 ０７２
（９􀆰 ４％ ）

０􀆰 ０６９
（３１􀆰 ９％ ）

０􀆰 ０７６
（２９􀆰 ８％ ）

０􀆰 ０６５
（２９􀆰 ９％ ）

Ｔｈ ０􀆰 ０８５
（３８􀆰 ０％ ）

０􀆰 ０８４
（２６􀆰 ６％ ）

０􀆰 １２７
（３８􀆰 ０％ ）

０􀆰 １３８
（３７􀆰 ６％ ）

０􀆰 ２９５
（２５􀆰 ６％ ）

０􀆰 ２６２
（３０􀆰 １％ ）

０􀆰 ３１８
（５５􀆰 ９％ ）

０􀆰 ２９６
（３５􀆰 ３％ ）

Ｄｙ ０􀆰 ０２６
（３７􀆰 ３％ ）

０􀆰 ０２６
（３２􀆰 ７％ ）

０􀆰 ０３５
（３７􀆰 ８％ ）

０􀆰 ０４４
（３９􀆰 ２％ ）

０􀆰 １１３
（２１􀆰 ３％ ）

０􀆰 ０９７
（３２􀆰 ７％ ）

０􀆰 １１１
（５８􀆰 ７％ ）

０􀆰 ０９１
（３６􀆰 ０％ ）

Ｓｎ ０􀆰 ０３６
（２９􀆰 ０％ ）

０􀆰 ０７８
（１１３􀆰 ９％ ）

０􀆰 ０６５
（７９􀆰 ４％ ）

０􀆰 ０５４
（１７􀆰 ２％ ）

０􀆰 ０７８
（２３􀆰 ４％ ）

０􀆰 ０６４
（２８􀆰 ４％ ）

０􀆰 ０７５
（５７􀆰 ６％ ）

０􀆰 ０９７
（５６􀆰 ４％ ）

Ｔｌ ０􀆰 ０２５
（３１􀆰 ７％ ）

０􀆰 ０３０
（８９􀆰 ６％ ）

０􀆰 ０２５
（５５􀆰 ５％ ）

０􀆰 ０２７
（１０５􀆰 ６％ ）

０􀆰 ０３６
（２０􀆰 ３％ ）

０􀆰 ０３０
（３８􀆰 ９％ ）

０􀆰 ０３６
（４０􀆰 ４％ ）

０􀆰 ０２８
（４４􀆰 １％ ）

Ｓｂ ０􀆰 ０２１
（４７􀆰 ８％ ）

０􀆰 ０２１
（１８􀆰 ９％ ）

０􀆰 ０２３
（３２􀆰 ０％ ）

０􀆰 ０２９
（２７􀆰 ３％ ）

０􀆰 ０３４
（２４􀆰 ５％ ）

０􀆰 ０３０
（３８􀆰 ２％ ）

０􀆰 ０３６
（６４􀆰 ６％ ）

０􀆰 ０２９
（２８􀆰 ４％ ）

Ｅｒ ０􀆰 ０１２
（３６􀆰 ５％ ）

０􀆰 ０１２
（３２􀆰 ８％ ）

０􀆰 ０１６
（３６􀆰 ７％ ）

０􀆰 ０２１
（３９􀆰 ８％ ）

０􀆰 ０５６
（２１􀆰 ３％ ）

０􀆰 ０４９
（３２􀆰 ４％ ）

０􀆰 ０５５
（６０􀆰 １％ ）

０􀆰 ０４５
（３７􀆰 ９％ ）

Ｐｄ ０􀆰 ０２２
（５􀆰 ４％ ）

０􀆰 ０２０
（７􀆰 ８％ ）

０􀆰 ０２０
（１２􀆰 ９％ ）

０􀆰 ０１９
（１４􀆰 ６％ ）

０􀆰 ０１５
（８􀆰 ２％ ）

０􀆰 ０１５
（１２􀆰 １％ ）

０􀆰 ０１７
（３４􀆰 ５％ ）

０􀆰 ０１４
（１５􀆰 ３％ ）

２１８２

２０２４ 年 ８ 月
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续表 ３

元素
采收时间（２０２２ 年 ９ 月 １５ 日） 采收时间（２０２２ 年 １１ 月 １ 日）

空白 低剂量 中剂量 高剂量 空白 低剂量 中剂量 高剂量

Ｕ ０􀆰 ０１０
（３３􀆰 １％ ）

０􀆰 ０１０
（２８􀆰 ６％ ）

０􀆰 ０１６
（４０􀆰 ５％ ）

０􀆰 ０１７
（３７􀆰 １％ ）

０􀆰 ０３８
（２２􀆰 ７％ ）

０􀆰 ０３６
（３０􀆰 ８％ ）

０􀆰 ０４０
（６５􀆰 ９％ ）

０􀆰 ０３２
（３１􀆰 ４％ ）

Ａｇ Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． ０􀆰 ００７
（１８􀆰 ５％ ）

０􀆰 ００５
（７４􀆰 ３％ ）

Ｒｕ Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ．
Ｔｅ Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． ０􀆰 ００２

（２００􀆰 ０％ ）
Ｎ．Ｄ．

Ｂｅ Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ．
Ｉｒ Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ．
Ｐｔ Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ． Ｎ．Ｄ．
Ｈｇ ０􀆰 ００７

（５６􀆰 ７％ ）
０􀆰 ００５

（１６􀆰 ６％ ）
０􀆰 ００６

（３１􀆰 ６％ ）
０􀆰 ００６

（４４􀆰 １％ ）
０􀆰 ００９

（４２􀆰 ０％ ）
０􀆰 ００７

（６４􀆰 ６％ ）
０􀆰 ０１

（７９􀆰 ４％ ）
Ｎ．Ｄ．

　 　 注： Ｎ􀆰Ｄ􀆰 为未检出。
表 ４　 不同剂量组元素相关性分析结果

组别 采样时间 相关元素对（相关系数）
空白 ２０２２ 年 ９ 月 １５ 日 Ｆｅ⁃Ｎｉ （０􀆰 ９５３∗）， Ｚｎ⁃Ｍｎ （０􀆰 ９９６∗∗）， Ｚｎ⁃Ｃｕ （０􀆰 ９９２∗∗）， Ｍｎ⁃Ｃｕ （０􀆰 ９９０∗∗）， Ｃｒ⁃Ｎｉ （０􀆰 ９９８∗∗）

低剂量 ２０２２ 年 ９ 月 １５ 日 Ｋ⁃Ｎａ （ ０􀆰 ９７５∗ ）， Ｋ⁃Ｃｕ （ １􀆰 ０００∗∗ ）， Ｍｇ⁃Ｍｏ （ ０􀆰 ９５２∗ ）， Ｎａ⁃Ｃｕ （ ０􀆰 ９６８∗ ）， Ｆｅ⁃Ｍｎ （ ０􀆰 ９９２∗ ）， Ｃｒ⁃Ｎｉ
（０􀆰 ９９４∗∗）

中剂量 ２０２２ 年 ９ 月 １５ 日 Ｋ⁃Ａｌ （ － ０􀆰 ９８３∗ ）， Ｋ⁃Ｍｏ （ ０􀆰 ９９７∗∗ ）， Ｍｇ⁃Ｎａ （ ０􀆰 ９６０∗ ）， Ｆｅ⁃Ａｌ （ ０􀆰 ９７１∗ ）， Ｆｅ⁃Ｍｎ （ ０􀆰 ９５４∗ ）， Ａｌ⁃Ｍｏ
（－０􀆰 ９８１∗）， Ｃｒ⁃Ｎｉ （０􀆰 ９８４∗）

高剂量 ２０２２ 年 ９ 月 １５ 日 Ｃａ⁃Ｍｇ （０􀆰 ９６４∗）， Ｃａ⁃Ｍｎ （ ０􀆰 ９９４∗∗ ）， Ｎａ⁃Ｃｒ （ － ０􀆰 ９６３∗ ）， Ｎａ⁃Ｎｉ （ － ０􀆰 ９８７∗ ）， Ｆｅ⁃Ａｌ （ ０􀆰 ９８４∗ ）， Ｆｅ⁃Ｂａ
（０􀆰 ９９４∗∗）， Ａｌ⁃Ｂａ （０􀆰 ９６１∗）， Ｚｎ⁃Ｍｏ （０􀆰 ９６２∗）， Ｚｎ⁃Ｃｕ （０􀆰 ９８２∗）， Ｃｒ⁃Ｎｉ （０􀆰 ９９０∗∗）

空白 ２０２２ 年 １１ 月 １ 日 Ｃａ⁃Ｆｅ （０􀆰 ９６５∗ ）， Ｃａ⁃Ａｌ （ ０􀆰 ９５８∗ ）， Ｃａ⁃Ｚｎ （ ０􀆰 ９６０∗ ）， Ｍｇ⁃Ｎａ （ － ０􀆰 ９６３∗ ）， Ｆｅ⁃Ａｌ （ ０􀆰 ９９９∗∗ ）， Ｆｅ⁃Ｍｎ
（０􀆰 ９７３∗）， Ｆｅ⁃Ｂａ （０􀆰 ９７７∗）， Ａｌ⁃Ｍｎ （０􀆰 ９８１∗）， Ａｌ⁃Ｂａ （０􀆰 ９８４∗）， Ｍｎ⁃Ｂａ （０􀆰 ９８４∗）， Ｃｒ⁃Ｎｉ （０􀆰 ９９０∗∗）

低剂量 ２０２２ 年 １１ 月 １ 日 Ｃａ⁃Ｍｇ （０􀆰 ９９９∗∗）， Ｃａ⁃Ｆｅ （ ０􀆰 ９９５∗∗ ）， Ｃａ⁃Ａｌ （ ０􀆰 ９９９∗∗ ）， Ｃａ⁃Ｚｎ （ ０􀆰 ９９４∗∗ ）， Ｃａ⁃Ｍｎ （ １􀆰 ０００∗∗ ）， Ｃａ⁃Ｂａ
（１􀆰 ０００∗∗）， Ｃａ⁃Ｃｕ （０􀆰 ９９６∗∗）， Ｍｇ⁃Ｆｅ （０􀆰 ９８９∗）， Ｍｇ⁃Ａｌ （０􀆰 ９９６∗∗）， Ｍｇ⁃Ｚｎ （０􀆰 ９８９∗）， Ｍｇ⁃Ｍｎ （０􀆰 ９９８∗∗），
Ｍｇ⁃Ｂａ （０􀆰 ９９７∗∗）， Ｍｇ⁃Ｃｕ （０􀆰 ９９４∗∗）， Ｆｅ⁃Ａｌ （０􀆰 ９９８∗∗）， Ｆｅ⁃Ｚｎ （０􀆰 ９９５∗∗）

中剂量 ２０２２ 年 １１ 月 １ 日 Ｃａ⁃Ｍｇ （０􀆰 ９９９∗∗）， Ｃａ⁃Ｆｅ （ ０􀆰 ９９５∗∗ ）， Ｃａ⁃Ａｌ （ ０􀆰 ９９９∗∗ ）， Ｃａ⁃Ｚｎ （ ０􀆰 ９９４∗∗ ）， Ｃａ⁃Ｍｎ （ １􀆰 ０００∗∗ ）， Ｃａ⁃Ｂａ
（１􀆰 ０００∗∗）， Ｃａ⁃Ｃｕ （０􀆰 ９９６∗∗）， Ｍｇ⁃Ｆｅ （０􀆰 ９８９∗）， Ｍｇ⁃Ａｌ （０􀆰 ９９６∗∗）， Ｍｇ⁃Ｚｎ （０􀆰 ９８９∗）， Ｍｇ⁃Ｍｎ （０􀆰 ９９８∗∗），
Ｍｇ⁃Ｂａ （０􀆰 ９９７∗∗ ）， Ｍｇ⁃Ｃｕ （ ０􀆰 ９９４∗∗ ）， Ｆｅ⁃Ａｌ （ ０􀆰 ９９８∗∗ ）， Ｆｅ⁃Ｚｎ （ ０􀆰 ９９５∗∗ ）， Ｆｅ⁃Ｍｎ （ ０􀆰 ９９６∗∗ ）， Ｃａ⁃Ｍｎ
（１􀆰 ０００∗∗）， Ｃａ⁃Ｂａ （１􀆰 ０００∗∗）， Ｃａ⁃Ｃｕ （０􀆰 ９９６∗∗）， Ｍｇ⁃Ｆｅ （０􀆰 ９８９∗）， Ｍｇ⁃Ａｌ （０􀆰 ９９６∗∗）， Ｍｇ⁃Ｚｎ （０􀆰 ９８９∗），
Ｍｇ⁃Ｍｎ （ ０􀆰 ９９８∗∗ ）， Ｍｇ⁃Ｂａ （ ０􀆰 ９９７∗∗ ）， Ｍｇ⁃Ｃｕ （ ０􀆰 ９９４∗∗ ）， Ｆｅ⁃Ａｌ （ ０􀆰 ９９８∗∗ ）， Ｆｅ⁃Ｚｎ （ ０􀆰 ９９５∗∗ ）， Ｆｅ⁃Ｍｎ
（０􀆰 ９９６∗∗）， Ｆｅ⁃Ｂａ （０􀆰 ９９７∗∗）， Ｆｅ⁃Ｃｕ （０􀆰 ９９１∗∗）， Ａｌ⁃Ｚｎ （０􀆰 ９９３∗∗）， Ａｌ⁃Ｍｎ （０􀆰 ９９９∗∗）， Ａｌ⁃Ｂａ （１􀆰 ０００∗∗），
Ａｌ⁃Ｃｕ （ ０􀆰 ９９４∗∗ ）， Ｚｎ⁃Ｍｎ （ ０􀆰 ９９１∗∗ ）， Ｚｎ⁃Ｂａ （ ０􀆰 ９９５∗∗ ）， Ｚｎ⁃Ｃｕ （ ０􀆰 ９９８∗∗ ）， Ｚｎ⁃Ｃｒ （ ０􀆰 ９７１∗ ）， Ｚｎ⁃Ｎｉ
（０􀆰 ９６９∗）， Ｍｎ⁃Ｂａ （０􀆰 ９９９∗∗）， Ｍｎ⁃Ｃｕ （０􀆰 ９９３∗∗）， Ｂａ⁃Ｃｕ （０􀆰 ９９６∗∗）， Ｃｒ⁃Ｃｕ （０􀆰 ９６４∗）， Ｃｒ⁃Ｎｉ （１􀆰 ０００∗∗），
Ｃｕ⁃Ｎｉ （０􀆰 ９６２∗）

高剂量 ２０２２ 年 １１ 月 １ 日 Ｃａ⁃Ｆｅ （ ０􀆰 ９５７∗ ）， Ｃａ⁃Ａｌ （ ０􀆰 ９７４∗ ）， Ｃａ⁃Ｍｎ （ ０􀆰 ９５４∗ ）， Ｃａ⁃Ｂａ （ ０􀆰 ９７１∗ ）， Ｍｇ⁃Ｆｅ （ ０􀆰 ９６５∗ ）， Ｍｇ⁃Ｍｎ
（０􀆰 ９５２∗）， Ｍｇ⁃Ｃｒ （０􀆰 ９９０∗∗）， Ｍｇ⁃Ｎｉ （０􀆰 ９９７∗∗）， Ｆｅ⁃Ａｌ （０􀆰 ９９７∗∗）， Ｆｅ⁃Ｍｎ （０􀆰 ９９９∗∗）， Ａｌ⁃Ｍｎ （０􀆰 ９９７∗∗），
Ｃｒ⁃Ｎｉ （０􀆰 ９９８∗∗）

　 　 注：∗表示相关，∗∗表示显著相关。
关分别为 １５ 对、 ３３ 对和 １２ 对， 仍比同时期空白组元素对

增加， 且中剂量组元素相关性呈 Ｃａ⁃Ｍｇ⁃Ｆｅ⁃Ａｌ⁃Ｚｎ⁃Ｍｎ⁃Ｂａ⁃Ｃｕ
和 Ｃｒ⁃Ｃｕ⁃Ｎｉ ２ 条相关通道， 高剂量组元素间相关性对数较

中剂量组少， Ｃｒ⁃Ｎｉ 在不同时期和不同剂量组均呈显著相关

或极显著相关。
２􀆰 ７􀆰 ２　 板蓝根中元素含量分布差异分析　 采用 Ｓｉｍｃａ １４􀆰 １
软件分别对 ２ 次采样的空白样本以及所有组别样本中 Ｋ、
Ｃａ、 Ｍｇ、 Ｎａ、 Ｆｅ、 Ａｌ、 Ｚｎ、 Ｍｎ、 Ｂａ、 Ｃｒ、 Ｍｏ、 Ｃｕ、 Ｎｉ １３
种元素做有监督的 ＯＰＬＳ⁃ＤＡ 分析， 结果见图 ２ ～ ３。 以 ＶＩＰ
值＞１ 且 Ｐ＜０􀆰 ０５ 为指标， Ｆｅ、 Ａｌ、 Ｍｎ、 Ｃｒ、 Ｎｉ ５ 种元素为 ２
次采样样本的主要差异元素； Ｆｅ、 Ｍｎ、 Ａｌ、 Ｍｏ、 Ｎａ ５ 种元

素为空白组 ２ 次采收样本的主要差异元素， 见图 ４ ～ ５。 由

此可知， 板蓝根被矮壮素干预后， 除 Ｆｅ、 Ｍｎ、 Ａｌ 外， 其中

Ｃｒ、 Ｎｉ 在不同剂量组中有较大差异， 而 Ｍｏ、 Ｎａ 分布差异

则变为不明显。
２􀆰 ７􀆰 ３　 板蓝根中差异元素的分布变化分析　 对 ２ 次采样样

本的显著差异元素 Ｆｅ、 Ｍｎ、 Ａｌ、 Ｍｏ、 Ｎａ、 Ｃｒ、 Ｎｉ 及主量 Ｋ
等分布变化进行分析， 发现 ２ 次采样空白组板蓝根中 Ｃｒ、
Ｎｉ、 Ｆｅ、 Ａｌ 含量随着生长时间推移有较明显增加， Ｍｎ、
Ｍｏ、 Ｎａ、 Ｋ 元素则组间含量差异不明显， 且区组样本差异

明显变小。 与同时期空白组比较， 第 １ 次施用药后的不同

剂量组 Ｃｒ、 Ｎｉ 含量均有所下降， 高剂量区组样本 Ｃｒ 元素差

异变小， Ｎｉ 元素基本无变化， Ｆｅ、 Ａｌ 含量随施药剂量增加

而略上升； 随着植物生长和施药次数增加， 第 ２ 次施药后
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注： １ 为 ９ 月采样， ２ 为 １１ 月采样； ＡＫ 为空白组， ＡＤ 为低剂

量组， ＡＺ 为中剂量组， ＡＧ 为高剂量组。

图 ２　 ２ 次采样时间不同剂量组样本的 ＯＰＬＳ⁃ＤＡ 得分

散点图

注： １ 为 ９ 月采样， ２ 为 １１ 月采样。

图 ３　 ２ 次采样时间的空白样本 ＯＰＬＳ⁃ＤＡ 得分散点图

低剂量组 Ｃｒ、 Ｎ 含量明显增加， 中、 高剂量组 Ｃｒ、 Ｎｉ 含量

则与空白组基本相当； 不同施药剂量组 Ｆｅ、 Ａｌ 含量略低于

　 　 　 　

图 ４　 ２ 次采样时间不同剂量组样本的 ＯＰＬＳ⁃ＤＡ ＶＩＰ 图

图 ５　 ２ 次采样时间的空白样本 ＯＰＬＳ⁃ＤＡ ＶＩＰ 图

空白组。 Ｍｎ、 Ｍｏ、 Ｎａ、 Ｋ 元素含量随施药剂量和次数呈现

不同变化规律， 即略升高或降低趋势， 结果见图 ６。

注： ＫＢ 为空白组， Ｄ、 Ｚ、 Ｇ 分别为矮壮素低、 中、 高剂量组。 Ｓｅｐ 为采收时间 ２０２２ 年 ９ 月 １５ 日， Ｎｏｖ 为采收时间 ２０２２ 年 １１ 月 １ 日。

图 ６　 不同采收时间及不同剂量组板蓝根样本中 ８ 种元素变化规律 （ｎ＝４）
３　 讨论和结论

本实验以准确、 专属的方法明确了板蓝根中无机元素

分布特征， 揭示了板蓝根生长过程中元素相关性及含量变

化规律， 对矮壮素干预的板蓝根样本无机元素分布及变化

规律进行研究。
施用矮壮素后， 低、 中、 高剂量组中相关元素较同时

期空白组增加， 植物中元素发生了复杂的相互协同或拮抗

变化及部分元素含量分布特征改变， 进而可能对其初生和

次生代谢产物产生影响。 不同时期样本存在较明显聚类，
但同时期样本的不同剂量组之间无明显区分， 说明植物内

元素分布与生长时间关系密切。 研究表明， 板蓝根生长过

程伴随一定规律的元素分布变化， 但施用矮壮素后， 植物

对元素的吸收利用被影响， 植物为维持需求平衡产生应激

反馈， 最终呈现出复杂的元素变化。 本研究为板蓝根物质

基础及施用植物生长调节剂后代谢物变化的深入研究提供

了参考依据。
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（２０２３ＣＸＭＭＴＣＭ００４）； 安徽省教育厅、 安徽省高校自然科学研究基金重点项目 （ＫＪ２０２１Ａ０５５６）
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摘要： 目的　 考察甘霖饮对气阴两虚型原发性干燥综合征患者的临床疗效。 方法　 ６０ 例患者随机分为对照组和观察

组， 每组 ３０ 例， 对照组给予硫酸羟氯喹片联合白芍总苷胶囊， 观察组在对照组基础上加用甘霖饮， 疗程 １２ 周。 检测

临床疗效、 泪液流率、 唾液流率、 ＶＡＳ 评分、 ＥＳＳＤＡＩ、 中医证候评分、 实验室指标 （ＲＦ、 ＣＲＰ、 ＥＳＲ、 ＩｇＧ、 ＩｇＭ、
ＩｇＡ）、 安全性指标变化。 结果　 观察组总有效率高于对照组 （Ｐ＜０􀆰 ０５）。 治疗后， ２ 组 ＶＡＳ 评分、 ＥＳＳＤＡＩ、 中医证候

评分、 实验室指标降低 （Ｐ＜０􀆰 ０５）， 以观察组更明显 （Ｐ＜０􀆰 ０５）； 观察组泪液流率、 唾液流率升高 （Ｐ＜０􀆰 ０５）， 并高

于对照组 （Ｐ＜０􀆰 ０５）。 ２ 组未见严重不良反应。 结论　 甘霖饮可安全有效地缓解气阴两虚型原发性干燥综合征患者口

干眼干症状， 降低疾病活动度， 改善炎症和免疫学指标。
关键词： 甘霖饮； 硫酸羟氯喹片； 白芍总苷胶囊； 原发性干燥综合征； 气阴两虚
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