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摘要： 目的　 建立 ＩＣＰ⁃ＭＳ 法测定金银花、 菊花、 荷叶 ３ 种药食同源药材中 ８ 种有害金属元素， 并对有害金属元素的

残留情况进行初步健康风险评估。 方法 　 采用微波消解⁃ＩＣＰ⁃ＭＳ 法对金银花、 菊花、 荷叶中锂、 钒、 钴、 锡、 铬、
镍、 钡和锑的含量进行测定， 比较各元素的每日摄入量 （ＤＩ） 与允许日暴露量 （ＰＤＥ）， 并考虑不同提取方式下元素

的提取率， 对健康风险进行初步评估。 结果 　 各元素在各自范围内线性关系均良好 （ ｒ＞０􀆰 ９９９ ５）， 平均回收率为

９１􀆰 ０８％ ～１１２􀆰 ６５％ ， 回收率 ＲＳＤ １􀆰 ６１％ ～７􀆰 ４８％ 。 各品种所含铬、 镍、 钡的量高于其他 ５ 种元素， 且钡元素的含量最

高， 荷叶的钡含量高于金银花和菊花。 ３ 品种中镍、 钡的 ＤＩ 均大于 ５％ ＰＤＥ。 有 ２ 批荷叶样品中钡的 ＤＩ 高于 ＰＤＥ， 含

钡量最高的荷叶经水煎煮提取后， 所含钡的 ＤＩ ／ ＰＤＥ 比值降为提取前比值的 ４􀆰 ９％ ， 仍高于 ５％ ＰＤＥ， 具有一定风险。
结论　 该方法灵敏准确， 可用于测定金银花、 菊花、 荷叶中锂、 钒、 钴、 锡、 铬、 镍、 钡和锑的量。
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　 　 我国中药材的重金属超标问题在近十几年来受到国内

外的广泛重视， 重金属污染不仅成为我国中药出口的瓶颈，
严重影响着中药产品的安全性［１⁃２］ 。 ２０１５ 年版 《中国药典》
中规定进行重金属及有害元素的品种就在 ２０１０ 年版的基础

上增加了 ８ 个［３］ 。 但 《中国药典》 中重金属及有害元素里

所设检查项仅为铜、 汞、 砷、 镉、 铅这 ５ 种常见重金属，
其中后 ４ 种为国际公认的重金属必检项， 且为 ＩＣＨ 分类为

１ 类的具有明显毒性的元素。 目前国内对少数药材品种的

有害元素进行了初步风险评估， 但多集中在药典收录的 ５
种元素［４⁃６］ 。 而在食品安全国家标准中， 食品中的检查项除

铅、 镉、 砷、 汞外还有锡、 镍、 锑等金属元素［７］ ， 其中，
镍的 ＩＣＨ 分类为 ２ Ａ 类， 该类的另外 ２ 个元素为钒和钴，
锡和锑的 ＩＣＨ 分类为 ３ 类［８］ ， 该类的其他元素还有锂、
钡、 铬、 锡等， 这些检查项在药品国家标准中的缺失， 可

能成为中药有害元素控制的盲点。
药食同源药材的使用在我国有着久远的历史， 成书于

战国时期的 《黄帝内经》 即对药与食有相关记载， 而汉代

的 《神农本草经》 收载的 ３６５ 种药物中就有药用食物 ５０
种。 随着人们的健康意识的增强， 以及国家对养生保健的

重视， 加上中医药在 “治未病” 方面的独特优势， 越来越

多的人在日常生活中使用药食同源品 （或作为茶饮， 或做

成药膳等）， 以达到提高免疫力、 改善睡眠、 减肥、 降血脂

等目的［９⁃１０］ 。
本研究选取 ３ 种常用的药食同源药材， 对 １１７ 批样品

进行锂、 钒、 钴、 锡、 铬、 镍、 钡和锑 ８ 种有害金属元素

的测定， 统计各元素在各药材中的分布特征， 并从允许日

暴露量的角度评估在日常使用中的健康风险。
１　 材料

Ｔｈｅｒｍｏ ＸＳｅｒｉｅｓ ２ 电感耦合等离子体质谱仪 （美国

Ｔｈｅｒｍｏ Ｆｉｓｈｅｒ 科技公司）； ＭＡＲＳ ５ 微波消解仪 （美国 ＣＥＭ
公司）； Ｍｉｌｌｉ⁃Ｑ 超纯水处理系统 （美国 Ｍｉｌｌｉｐｏｒｅ 公司）。

锂 （ 编 号 ＧＳＢ ０４⁃１７３４⁃２００４， 唯 一 标 识 １８９０２７⁃１，
１ ０００ μｇ ／ ｍＬ）、 钒 （编号 ＧＳＢ ０４⁃１７５９⁃２００４， 唯一标识

１８９０１３⁃１， １ ０００ μｇ ／ ｍＬ）、 钴 （编号 ＧＳＢ ０４⁃１７２２⁃２００４， 唯

一标识 １８８００７⁃２， １ ０００ μｇ ／ ｍＬ）、 锡 （编号 ＧＳＢ ０４⁃１７５３⁃
２００４， 唯一标识 １８８０２６⁃２， １ ０００ μｇ ／ ｍＬ）、 铬 （编号 ＧＳＢ
０４⁃１７２３⁃２００４ （ａ）， 唯一标识 １７Ｂ００８⁃２， １ ０００ μｇ ／ ｍＬ）、 钡

（编号 ＧＳＢ ０４⁃１７１７⁃２００４， 唯一标识 １８８００９⁃１， １ ０００ μｇ ／ ｍＬ）
和 锑 （ 编 号 ＧＳＢ ０４⁃１７４８⁃２００４， 唯 一 标 识 １８８０５４⁃３，
１ ０００ μｇ ／ ｍＬ）； 锗 （编号 ＧＮＭ⁃ＳＧＥ⁃００２⁃２０１３， 唯一标识
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１８ＤＡ４４９， １００ μｇ ／ ｍＬ）， 以上元素液体标准样品均由国家

有色金属及电子材料分析测试中心提供。
镍 （样品编号 ＢＷ０８６１８， 批编号 １７１０１， １ ０００ μｇ ／ ｍＬ）、

铟 （样品编号ＧＢＷ （Ｅ） ０８０２７０， 批编号 １７０５１， １００ μｇ ／ ｍＬ），
以上单元素溶液标准物质均由中国计量科学研究院提供。
调谐液由仪器公司提供， 硝酸为微电子级， 水为超纯水。

３ 种药食同源药材分别为金银花、 菊花和荷叶， 均来

自成都市各大连锁药房、 连锁超市以及线上购物平台某东

超市， 其中金银花 ２６ 批 （山东产地 １０ 批、 河南产地 １６
批）、 菊花 ６９ 批 （安徽产地 ３３ 批、 浙江产地 ３６ 批）、 荷叶

２２ 批。
２　 方法与结果

２􀆰 １　 溶液制备

２􀆰 １􀆰 １　 供试品溶液　 将药材粉碎， 混匀， 精密称取药材粉

末约 ０􀆰 ３ ｇ， 置微波消解罐中， 加硝酸 ８􀆰 ０ ｍＬ 密闭， 按

２０１５ 年版 《中国药典》 四部通则方法消解并制备供试品溶

液， 同法制备空白溶液。 消解程序为功率 １ ６００ Ｗ， ５ ｍｉｎ
内从室温升至 ９０ ℃ （保持 ５ ｍｉｎ）， 再 ５ ｍｉｎ 升至 １２０ ℃
（保持 ５ ｍｉｎ）， 再 ５ ｍｉｎ 升至 １９０ ℃ （保持 ３０ ｍｉｎ）。
２􀆰 １􀆰 ２　 系列浓度标准溶液 　 精密量取锂、 钒、 钴、 锡、
铬、 镍、 钡和锑单元素标准溶液各适量， 用 ５％ 硝酸溶液制

成每 １ ｍＬ 含各元素 ２􀆰 ０ μｇ 溶液， 作为标准品贮备溶液；
精密量取标准品贮备溶液适量， 用 ５％ 硝酸溶液定量稀释制

成每 １ ｍＬ 中分别含各元素 ０􀆰 ２０、 １􀆰 ０、 ５􀆰 ０、 １０、 ３０、
５０ ｎｇ的溶液， 作为系列浓度标准溶液。
２􀆰 １􀆰 ３　 内标溶液　 精密量取锗、 铟单元素标准溶液适量，
用水制成每 １ ｍＬ 各含 ２０ ｎｇ 的混合溶液。
２􀆰 ２　 ＩＣＰ⁃ＭＳ 工作条件 　 冷却气、 辅助气和雾化器流量分

别为 １３􀆰 ０２、 ０􀆰 ８０、 ０􀆰 ９９ Ｌ ／ ｍｉｎ； 射频功率为 １ ４００ Ｗ； 蠕

动泵转速为 ３０ ｒ ／ ｍｉｎ； 数据采集模式为跳峰； 重复次数为

３ 次。
２􀆰 ３　 同位素内标 　 选取同位素为７Ｌｉ、５１ Ｖ、５２ Ｃｒ、５９ Ｃｏ、６０ Ｎｉ、
１１８Ｓｎ、１２１Ｓｂ、１３７ Ｂａ、７２ Ｇｅ、１１５ Ｉｎ 为内标，７Ｌｉ、５１ Ｖ、５２ Ｃｒ、５９ Ｃｏ、６０ Ｎｉ
以７２Ｇｅ 为内标，１１８ Ｓｎ、１２１ Ｓｂ、１３７Ｂａ 以１１５ Ｉｎ 为内标， 内标回收

率应在 ８０％ ～１２０％ 。
２􀆰 ４　 方法学考察

２􀆰 ４􀆰 １　 线性关系考察　 取系列浓度标准溶液依法测定， 以

各元素响应值与内标元素响应值比值为纵坐标 （Ｙ）， 以对

应的系列质量浓度为横坐标 （Ｘ）， 进行线性回归， 结果见

表 １， 表明各元素在 ０􀆰 ２０～５０ ｎｇ ／ ｍＬ 范围内线性关系良好。
取空白溶液连续进样 １１ 次， 分别以各元素的 ３ 倍标准差和

１０ 倍标准差除以相应标准曲线的斜率， 得到的浓度分别作

为各元素的检测限和定量限， 结果见表 １。 取质量浓度为

３０ ｎｇ ／ ｍＬ 的元素标准溶液， 连续进样 ６ 次， 各元素响应值

的 ＲＳＤ 在 １􀆰 ２０％ ～２􀆰 ８９％ 之间， 结果见表 １。

表 １　 ８ 种金属元素线性关系

元素 回归方程 ｒ 检测限 ／ （ｎｇ·ｍＬ－１） 定量限 ／ （ｎｇ·ｍＬ－１） 线性范围 ／ （ｎｇ·ｍＬ－１）
７Ｌｉ Ｙ＝ ３ ７２４􀆰 ５Ｘ＋４５􀆰 ０ ０􀆰 ９９９ ７ ０􀆰 ０１ ０􀆰 ０３
５ １Ｖ Ｙ＝ ５ ８７２􀆰 ０Ｘ＋２ ９７１􀆰 ２ ０􀆰 ９９９ ８ ０􀆰 ０３ ０􀆰 １１
５９Ｃｏ Ｙ＝ ７ ４６２􀆰 １Ｘ＋７６􀆰 ６ ０􀆰 ９９９ ９ ０􀆰 ０１ ０􀆰 ０２
１１８Ｓｎ Ｙ＝ ３ ４３６􀆰 ５Ｘ＋３７１􀆰 ８ ０􀆰 ９９９ ９ ０􀆰 ０３ ０􀆰 １１ ０􀆰 ２０～５０
５２Ｃｒ Ｙ＝ ５ ３３７􀆰 ２Ｘ＋３ ３９５􀆰 １ ０􀆰 ９９９ ８ ０􀆰 ０４ ０􀆰 １５
６０Ｎｉ Ｙ＝ １ ４１７􀆰 ４Ｘ＋４６８􀆰 ３ ０􀆰 ９９９ ９ ０􀆰 ０７ ０􀆰 ２４
１３７Ｂａ Ｙ＝ １ ６５５􀆰 １Ｘ＋１ １８３􀆰 ４ ０􀆰 ９９９ ９ ０􀆰 ０８ ０􀆰 ２７
１２１Ｓｂ Ｙ＝ ３ ０８３􀆰 ８Ｘ＋３３􀆰 ５ ０􀆰 ９９９ ５ ０􀆰 ０１ ０􀆰 ０３

２􀆰 ４􀆰 ２　 重复性、 加样回收率试验　 分别取金银花、 菊花、
荷叶样品各一批， 制备供试品溶液各 ６ 份， 结果各元素的

ＲＳＤ 均在 ２０１５ 年版 《中国药典》 四部 ９１０１ 中样品中待测

定成分含量和重复性 ＲＳＤ 的可接受范围内， 结果见表 ２。
精密称取金银花、 菊花、 荷叶粉末约 ０􀆰 ３ ｇ， 各 ９ 份， 置微

波消解罐中， 每 ３ 份一 组， 分 别 精 密 加 入 标 准 溶 液

（１０ μｇ ／ ｍＬ） ０􀆰 １０、 ０􀆰 ２０、 ０􀆰 ４０ ｍＬ， 加入硝酸 ８ ｍＬ， 按

“２􀆰 １􀆰 １” 项下方法制备供试品溶液， 分别制备高中低 ３ 种

浓度级别的加样供试品溶液， 依法测定， 表明该方法重复

性好。
表 ２　 ８ 种金属元素加样回收率试验结果 （％ ）

元素
金银花 菊花 荷叶

平均回收率 ＲＳＤ 平均回收率 ＲＳＤ 平均回收率 ＲＳＤ
７Ｌｉ １０９􀆰 ０４ ２􀆰 ３７ １１１􀆰 ３２ １􀆰 ８９ １１０􀆰 ７８ ３􀆰 ３４
５ １Ｖ １０８􀆰 ７７ ２􀆰 ４２ １１２􀆰 ６５ ２􀆰 ２９ １０９􀆰 ８５ ３􀆰 ２２
５９Ｃｏ １０５􀆰 ３２ ２􀆰 ８１ １０７􀆰 ３０ １􀆰 ６１ １０６􀆰 ０４ ３􀆰 ０８
１１８Ｓｎ ９７􀆰 ７４ ２􀆰 ５４ １０２􀆰 ３４ ２􀆰 ６５ １００􀆰 ４０ ２􀆰 ９２
５２Ｃｒ ９３􀆰 ６１ ５􀆰 ６４ ９１􀆰 ０８ ４􀆰 ８１ ９５􀆰 ７２ ５􀆰 ３１
６０Ｎｉ １００􀆰 １３ ４􀆰 ４９ ９６􀆰 １４ ４􀆰 ５４ １０１􀆰 ３９ ３􀆰 ６３
１３７Ｂａ １０４􀆰 ２８ ７􀆰 ４８ ９９􀆰 １０ ５􀆰 １８ １０２􀆰 １７ ３􀆰 ０１
１２１Ｓｂ １０３􀆰 ８８ ３􀆰 ０３ １０４􀆰 ７１ ３􀆰 １７ １０３􀆰 ０５ １􀆰 ６５

　 　 注：进行重复性考察的金银花样品的 Ｓｎ 含量为 ０􀆰 ０２ ｍｇ ／ ｋｇ，菊花样品的 Ｓｎ 含量为 ０􀆰 ０３ ｍｇ ／ ｋｇ，因此金银花和菊花中 Ｓｎ 的重复性 ＲＳＤ
（％ ）相比其他元素较高，但符合仍在《中国药典》的重复性参考范围内。
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２􀆰 ５　 样品含量测定　 按所建方法测定 １１７ 批药食同源药材

的锂、 钒、 钴、 锡、 铬、 镍、 钡和锑 ８ 种有害金属元， 将

１１７ 批药材分别按总体以及不同品种不同产地进行统计。
结果各品种所含铬、 镍、 钡的量高于其他五 ５ 种元素， 且

钡元素的含量最高， 荷叶的钡含量高于金银花和菊花， 不

同批荷叶钡含量差异较大， 河南产地的金银花和山东产地

的金银花各元素含量无统计学差异， 杭菊的铬元素含量总

体上高于贡菊和胎菊， 杭菊的锡元素含量总体上低于贡菊

和胎菊， 贡菊的钡元素含量高于杭菊和胎菊， 结果见表 ３。

表 ３　 １１７ 批药食同源药材中 ８ 种元素的测定结果 （ｘ±ｓ， ｍｇ ／ ｋｇ）
元素 ７Ｌｉ ５１Ｖ ５９Ｃｏ １１８Ｓｎ ５２Ｃｒ ６０Ｎｉ １３７Ｂａ １２１Ｓｂ

金银花

总体

（ｎ＝ ２６）
山东产地

（ｎ＝ １０）
河南产地

（ｎ＝ １６）

０􀆰 ２４９±０􀆰 ０７５ ０􀆰 ３２２±０􀆰 １４６ ０􀆰 ６１０±０􀆰 ０７２ ０􀆰 ２９２±０􀆰 １３７ ５􀆰 ０９７±２􀆰 ５１３ ３􀆰 ４１４±０􀆰 ７１７ ２１􀆰 ８７０±７􀆰 ３８６ ０􀆰 ０３３±０􀆰 ０１９
０􀆰 ３２９ ０􀆰 ４９８ ０􀆰 ６８０ ０􀆰 ４２１ ７􀆰 ４７０ ４􀆰 ４４２ ２６􀆰 １３９ ０􀆰 ０５０

０􀆰 ２８４±０􀆰 １０３ ０􀆰 ３９４±０􀆰 １９３ ０􀆰 ５８４±０􀆰 ０９３ ０􀆰 ２４３±０􀆰 １３９ ６􀆰 １２４±３􀆰 ３６０ ３􀆰 ８５６±１􀆰 ００３ ２５􀆰 ２６４±１０􀆰 ６００ ０􀆰 ０３４±０􀆰 ０２６
０􀆰 ３７７ ０􀆰 ５８９ ０􀆰 ６６８ ０􀆰 ３８６ １１􀆰 １５３ ５􀆰 ３２３ ３３􀆰 １９２ ０􀆰 ０５４

０􀆰 ２２８±０􀆰 ０４０ ０􀆰 ２７７±０􀆰 ０８７ ０􀆰 ６２７±０􀆰 ０５３ ０􀆰 ３２３±０􀆰 １３１ ４􀆰 ４５４±１􀆰 ６１５ ３􀆰 １３８±０􀆰 ２０５ １９􀆰 ７４８±３􀆰 ３１９ ０􀆰 ０３２±０􀆰 ０１３
０􀆰 ２７７ ０􀆰 ３６１ ０􀆰 ６８０ ０􀆰 ４８１ ６􀆰 ４６９ ３􀆰 ３９８ ２４􀆰 ３３０ ０􀆰 ０４７

菊花

总体

（ｎ＝６９）
贡菊

（ｎ＝３３）
杭菊

（ｎ＝１４）
胎菊

（ｎ＝２２）

０􀆰 １３３±０􀆰 ０８５ ０􀆰 ２７３±０􀆰 １３９ ０􀆰 １７４±０􀆰 ０７１ ０􀆰 ７５２±０􀆰 ３１２ ２􀆰 ３７９±２􀆰 ０２９ ２􀆰 ９２１±１􀆰 ２０７ ７􀆰 ２４７±３􀆰 ７３５ ０􀆰 ０１４±０􀆰 ００６
０􀆰 ２６４ ０􀆰 ４５７ ０􀆰 ２５６ １􀆰 ０７１ ３􀆰 ７１０ ４􀆰 ６８１ １２􀆰 ７０３ ０􀆰 ０２１

０􀆰 ０８４±０􀆰 ０３６ ０􀆰 ２１２±０􀆰 ０６６ ０􀆰 ２１５±０􀆰 ０７２ ０􀆰 ９５４±０􀆰 １０４ １􀆰 ６９９±０􀆰 ８２７ ２􀆰 ５８７±０􀆰 ７８２ １０􀆰 １３３±３􀆰 ３１０ ０􀆰 ０１２±０􀆰 ００５
０􀆰 １２８ ０􀆰 ２９４ ０􀆰 ２８２ １􀆰 ０７６ ２􀆰 ０５２ ３􀆰 ４５２ １３􀆰 ５１４ ０􀆰 ０１７

０􀆰 ２７２±０􀆰 ０７１ ０􀆰 ４９０±０􀆰 １４７ ０􀆰 １６５±０􀆰 ０４２ ０􀆰 ２５２±０􀆰 １７０ ４􀆰 ７０９±３􀆰 ４７２ ３􀆰 ２１７±１􀆰 ７８１ ５􀆰 ４３３±１􀆰 ６１４ ０􀆰 ０２０±０􀆰 ００５
０􀆰 ３６７ ０􀆰 ６８３ ０􀆰 ２０５ ０􀆰 ４５７ １０􀆰 １１３ ６􀆰 ０２５ ７􀆰 ６３３ ０􀆰 ０２７

０􀆰 １１９±０􀆰 ０３８ ０􀆰 ２２７±０􀆰 ０５４ ０􀆰 １１８±０􀆰 ０３７ ０􀆰 ７０２±０􀆰 ２６０ １􀆰 ９１７±０􀆰 ５１０ ３􀆰 ２３５±１􀆰 ２１９ ４􀆰 ０７０±１􀆰 ６６４ ０􀆰 ０１２±０􀆰 ００５
０􀆰 １７３ ０􀆰 ３０５ ０􀆰 １６８ ０􀆰 ９８７ ２􀆰 ６８３ ４􀆰 ７９３ ６􀆰 ９６６ ０􀆰 ０１８

荷叶
总体

（ｎ＝２２）
０􀆰 ７２３±０􀆰 ８２３ ０􀆰 ３５１±０􀆰 １５１ ０􀆰 ３７０±０􀆰 ４２７ ０􀆰 ５５４±０􀆰 ３０８ ２􀆰 ６０３±０􀆰 ８０３ ２􀆰 ０１３±０􀆰 ４８４ ４９􀆰 ６９０±３７􀆰 ４１４ ０􀆰 ０１９±０􀆰 ００８

１􀆰 ０９７ ０􀆰 ４４０ １􀆰 １８８ ０􀆰 ８９４ ３􀆰 ４７０ ２􀆰 ５５１ ８７􀆰 ０６１ ０􀆰 ０２９

　 　 注：《中国药典》中菊花按产地和加工方法不同，有杭菊和贡菊以及其他 ３ 种菊花之分，未单独列出胎菊，因市面上存在大量名为胎菊的菊

花产品，因此在本研究中将胎菊单列。

２􀆰 ６　 基于每日摄入量 （ＤＩ） 及其与允许日暴露量 （ＰＤＥ）
比值的健康风险初步评价　 香港中医药管理委员会制定的

《中成药注册申请手册》 规定了中成药中重金属的口服成

人上限， 包括铜、 汞、 砷、 镉和铅， 并于 ２０１５ 年香港中医

药管理委员会提出对该手册的口服中成药的重金属含量限

量标准进行修订的建议， 建议修订为口服成人上限分别为

汞 ３０ μｇ ／ ｄ、 砷 １５ μｇ ／ ｄ、 镉 ５ μｇ ／ ｄ、 铅 ５ μｇ ／ ｄ， 与 ＩＣＨ
Ｑ３Ｄ ｓｔｅｐ４ 中元素的允许日暴露量 （ＰＤＥ） 相同。 由于 《中
国药典》 中仅对部分药材的铜、 汞、 砷、 镉、 铅这 ５ 种常

见重金属设定限度， 未对锂、 钒、 钴、 锡、 铬、 镍、 钡和

锑进行控制， 参考 ＩＣＨ Ｑ３Ｄ ｓｔｅｐ４ 中以上 ８ 种元素的允许日

暴露量， 并根据各品种项下规定的 “用法与用量” （该用

量是成人 １ ｄ 的常用剂量， 必要时可酌情增减）， 取用量范

围的上限值 （金银花 １５ ｇ， 菊花、 荷叶均为 １０ ｇ） 计算每

日摄入量， 其中， 分别以元素含量的平均值和 ９０％ 位数计

算每日摄入量 （ＤＩ）， 计算公式为每日摄入量 （μｇ） ＝ 各

元素含量 （μｇ ／ ｇ） ×用量上限 （ｇ）， 将其与 ＩＣＨ Ｑ３Ｄ 中的

ＰＤＥ 进行比较， 比值大于 １ 即有健康风险， 结果见表 ４。
表 ４　 ３ 种药食同源药材中 ８ 种元素的每日摄入量及 ＤＩ ／ ＰＤＥ 比值

元素
ＰＤＥ ／
μｇ

金银花 菊花 荷叶

ＤＩａ
／ μｇ

ＤＩｂ
／ μｇ

ＤＩａ ／ ＰＤＥ ／
％

ＤＩｂ ／ ＰＤＥ ／
％

ＤＩａ ／
μｇ

ＤＩｂ
／ μｇ

ＤＩａ ／ ＰＤＥ ／
％

ＤＩｂ ／ ＰＤＥ ／
％

ＤＩａ ／
μｇ

ＤＩｂ ／
μｇ

ＤＩａ ／ ＰＤＥ ／
％

ＤＩｂ ／ ＰＤＥ ／
％

７Ｌｉ ５５０ ３􀆰 ７４ ４􀆰 ９４ ０􀆰 ６８ ０􀆰 ９０ １􀆰 ３３ ２􀆰 ６４ ０􀆰 ２４ ０􀆰 ４８ １􀆰 ３３ １０􀆰 ９７ ０􀆰 ２４ ２􀆰 ００
５１Ｖ １００ ４􀆰 ８３ ７􀆰 ４７ ４􀆰 ８３ ７􀆰 ４７ ２􀆰 ７３ ４􀆰 ５７ ２􀆰 ７３ ４􀆰 ５７ ２􀆰 ７３ ４􀆰 ４０ ２􀆰 ７３ ４􀆰 ４０
５９Ｃｏ ５０ ９􀆰 １６ １０􀆰 ２０ １８􀆰 ３１ ２０􀆰 ４０ １􀆰 ７４ ２􀆰 ５６ ３􀆰 ４８ ５􀆰 １２ １􀆰 ７４ １１􀆰 ８８ ３􀆰 ４８ ２３􀆰 ７７
１１８Ｓｎ ６ ０００ ４􀆰 ３９ ６􀆰 ３１ ０􀆰 ０７ ０􀆰 １１ ７􀆰 ５２ １０􀆰 ７１ ０􀆰 １３ ０􀆰 １８ ７􀆰 ５２ ８􀆰 ９４ ０􀆰 １３ ０􀆰 １５
５２Ｃｒ １１ ０００ ７６􀆰 ４５ １１２􀆰 ０６ ０􀆰 ７０ １􀆰 ０２ ２３􀆰 ７９ ３７􀆰 １０ ０􀆰 ２２ ０􀆰 ３４ ２３􀆰 ７９ ３４􀆰 ７０ ０􀆰 ２２ ０􀆰 ３２
６０Ｎｉ ２００ ５１􀆰 ２１ ６６􀆰 ６２ ２５􀆰 ６１ ３３􀆰 ３１ ２９􀆰 ２１ ４６􀆰 ８１ １４􀆰 ６１ ２３􀆰 ４１ ２９􀆰 ２１ ２５􀆰 ５１ １４􀆰 ６１ １２􀆰 ７６
１３７Ｂａ １ ４００ ３２８􀆰 ０４ ３９２􀆰 ０９ ２３􀆰 ４３ ２８􀆰 ０１ ７２􀆰 ４７ １２７􀆰 ０３ ５􀆰 １８ ９􀆰 ０７ ７２􀆰 ４７ ８７０􀆰 ６１ ５􀆰 １８ ６２􀆰 １９
１２１Ｓｂ １ ２００ ０􀆰 ４９ ０􀆰 ７５ ０􀆰 ０４ ０􀆰 ０６ ０􀆰 １４ ０􀆰 ２１ ０􀆰 ０１ ０􀆰 ０２ ０􀆰 １４ ０􀆰 ２９ ０􀆰 ０１ ０􀆰 ０２

　 　 注：ＤＩａ 表示以元素含量的平均值计算每日摄入量，ＤＩｂ 表示以元素含量的 ９０％ 位数计算每日摄入量。

　 　 结果表明， 按平均值和 ９０％ 位数计算的每日摄入量 ＤＩ
均小于允许日暴露量 ＰＤＥ， 由于药食同源药材作为食品使

用时用量更大， 作为食品使用时更应严控风险。 《食品安

全国家标准 食品中污染物限量标准》 在编制时， 结合我国

居民膳食污染物的暴露量及主要食物的贡献率， 将贡献率

超过 ５％ 的食品作为重点关注对象， 对已确定每周可耐受摄

入量 （ＰＴＷＩ） 或者可容忍摄入量 （ＴＤＩ） 的污染物， 将超

过 ５％ ＰＴＷＩ 或 ５％ ＴＤＩ 的食品作为重点关注对象［１１］ 。 如果

以 ５％ ＰＤＥ 为参考限进行评价， 则以平均值计算的镍、 钡

的 ＤＩ 均大于 ５％ ＰＤＥ， 以 ９０％ 位数计算的钴、 镍、 钡的 ＤＩ
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均大于 ５％ ＰＤＥ。 另外， 如以每批样品的实际值参与计算，
有 ２ 批荷叶样品中的钡的 ＤＩ 高于 ＰＤＥ， 荷叶中的钡具有较

高健康风险。
２􀆰 ７　 荷叶中钡经水提取后的健康风险评价 　 在实际生活

中， 药材多以水煎液的形式服用， 金银花、 菊花和荷叶更

多以茶汤形式进入人体， 这些加工途径均会降低药材中进

入人体的重金属量［１２⁃１３］ 。 由于提取后进入提取液的重金属

的量降低， 为保证提取结果的准确性， 因此选择荷叶中钡

含量最高的一批样品， 分别采用不同的提取方式 （水煎煮

２ ｈ， ６０％ 乙醇回流 ２ ｈ， 各 ３ 份） 进行提取， 将提取液定

容， 取提取液适量进行微波消解， 按 “２􀆰 １􀆰 １” 项下方法

制备提取后供试品溶液， 测定提取后重金属含量， 计算提

取率以及提取前后的 ＤＩ ／ ＰＤＥ， 结果见表 ５。
表 ５　 荷叶中不同提取方式下钡的提取率及 ＤＩ ／ ＰＤＥ 比值

提取方法 水煎煮 ６０％ 乙醇溶液回流

药材中重金属含量 ／ （ｍｇ·ｋｇ－１） １５１􀆰 ６６７ １５１􀆰 ６６７
提取后重金属含量 ／ （ｍｇ·ｋｇ－１） ７􀆰 ３８３ ０􀆰 １７３
提取率 ／ ％ ４􀆰 ８６８ ０􀆰 １１４
提取前 ＤＩ ／ μｇ １ ５１６􀆰 ６６７ １ ５１６􀆰 ６６７
提取后 ＤＩ ／ μｇ ７３􀆰 ８３０ １􀆰 ７２７
提取前 ＤＩ ／ ＰＤＥ ／ ％ １０８􀆰 ３３３ １０８􀆰 ３３３
提取后 ＤＩ ／ ＰＤＥ ／ ％ ５􀆰 ２７４ ０􀆰 １２３

　 　 结果表明， 荷叶中的钡在水煎煮提取方式下的提取率

为 ４􀆰 ９％ ， 明显大于 ６０％ 乙醇溶液回流的提取率 ０􀆰 １％ ， 钡

在水中的溶出率可能高于在其他含有机溶剂的溶液中的溶

出率。 经水煎煮 ２ ｈ 后， 荷叶中钡的 ＤＩ ／ ＰＤＥ 仅为 ５􀆰 ３％ ，
仅为原比值的 ４􀆰 ９％ ， 明显降低了健康风险。
３　 讨论

本实验采用 ＩＣＰ⁃ＭＳ 测定了 ３ 种药食同源药材 （金银

花、 菊花和荷叶） 中的锂、 钒、 钴、 锡、 铬、 镍、 钡和锑

８ 种有害金属元素的含量， ３ 品种中钡元素的含量最高， 荷

叶中钡含量高于金银花和菊花。 由于本实验涉及的花类和

叶类药材种类较少， 是否为叶对钡元素有富集作用， 或者

荷叶的来源植物莲对钡元素有富集作用， 均需要进行进一

步的研究。 不同批荷叶中钡含量差异较大， 可能是莲的生

长环境 （如水质差异） 造成， 具体因素仍需进一步调查。
杭菊的铬含量在总体上高于贡菊和胎菊， 而锡含量低于贡

菊和胎菊。 锡和铬含量在杭菊和贡菊上的差异可能是产地

不同， 分别为浙江和安徽， 也可能是加工方式不同， 前者

是蒸熟后晒干， 后者直接烘干。 杭菊和胎菊的锡和铬含量

有差异， 因胎菊为杭菊未开放的花蕾， 杭菊的铬含量较胎

菊高可能是因为药材随生长时间的增加而产生的对铬的富

集， 但锡含量较胎菊低的现象目前没能找到一个可能的原

因， 还需在后续研究中增加检测批， 并对特定产区的样品

进行跟踪调查， 以确定此现象是否广泛存在或找到形成此

现象的原因。
在进行健康风险评价时， 本研究采用了与 ＩＣＨ 中各元

素的 ＰＤＥ 进行比较， 主要考虑了 ２ 个因素， 一是 ＩＣＨ 中各

元素的 ＰＤＥ 与 ＷＨＯ 提出的 ＴＤＩ 等均是基于各元素本身的

毒性及相关的病理毒理研究数据得到的， 虽然 ＩＣＨ Ｑ３Ｄ 提

供的基于风险评估和控制药品中金属杂质的策略方法不适

用于草药产品以及其他生物制品等， 但 ＰＤＥ 作为元素杂质

毒性数据的综合反映， 可以与 ＷＨＯ 提出的 ＰＴＷＩ 或者 ＴＤＩ
具有同等参考意义； 二是 ＷＨＯ 提出的很多元素的 ＰＴＷＩ 或
ＴＤＩ 值很多提出的时间较早， 粮农组织 ／世界卫生组织食品

添加剂联合专家委员会 （ ＪＥＣＦＡ） 规定了部分元素的

ＰＴＷＩ［１４］ ， 但没规定铬的 ＰＴＷＩ， 且目前 ＷＨＯ 取消多个元

素的 ＰＴＷＩ 值， 尚未给出重新评定的值， 如镉、 砷等， 采

用 ＩＣＨ Ｑ３Ｄ 中各元素的 ＰＤＥ 便于统一健康风险评价参考限

的来源。
钡元素广泛存在于自然界， 并在诸多领域均有应用。

文献报道， 钡离子是一种肌肉毒性物质， 对体内的钠钾泵

具有兴奋作用， 可引起低血钾、 导致恶性心律失常， 多种

同时还具有免疫毒性、 生殖毒性、 致畸致癌致突变作

用［１４⁃１７］ 。 钡的毒性与其溶解度呈正相关， 溶解性好的钡盐

毒性更强［１３］ 。 实验证明药材中的钡盐在水的溶出率高于有

机溶剂， 由于日常药食同源药材的使用几乎都以水为介质

（茶饮、 药膳） ［１８］ ， 应对药材中的钡含量加大关注。 本研究

所涉及的 ３ 种药材中钡含量较其他元素高， 且该 ３ 种药材

多以水煎液或茶汤的形式被服用， 降低了有害元素进入人

体的风险， 但钡含量最高的荷叶经水提取后钡的 ＤＩ 约 ５％
ＰＤＥ， 仍有一定风险。 然而日常使用的大部分药食同源药

材未经提取， 直接全部进入人体， 如常制成药膳的山药、
天麻等［１９］以及即食中药预包装产品如三七粉、 灵芝孢子粉

等［２０⁃２１］ ， 这些全部进入人体的药材的钡含量问题更需引起

重视。
４　 结论

本研究进行的健康风险初步评价没有深入到元素价态

方面， 在评价时还存在诸多不确定性， 在今后的研究中还

需考虑上述 ３ 个品种在我国居民中的消费模式以及膳食暴

露情况［２２］ 。 虽然本研究样品批有逾百批， 但涉及药材种类

较少， 需进一步增加药材种类以得出药食同源药材总体情

况或者花类或叶类药材总体情况。 除现在国内外普遍关注

的药材中的几种重金属及有害元素 （铜汞砷镉铅） 外， 国

内对药材中其他有害元素的研究极少， 应加强对其他有害

元素的检测以及摄入风险控制， 必要时在 《中国药典》 中

增加有害元素检查项， 以期为药材的规范化生产、 企业的

规范化加工以及限量标准的制定提供参考依据。
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