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赵玉琦ꎬ张磊ꎬ李娜ꎬ杨泽ꎬ王宏伟ꎬ贾叶青ꎬ郝玉兰ꎬ王曼曼ꎬ王茜

华北理工大学公共卫生学院ꎬ河北 唐山 ０６３２１０

　 　 【摘要】 　 目的　 比较采暖期和非采暖期环境颗粒物 ＰＭ２.５ 中多环芳烃(ＰＡＨｓ)和人体尿中 ４ 种羟基多环芳烃代谢物

(ＯＨ－ＰＡＨｓ)的水平差异ꎬ为进一步开展环境中 ＰＡＨｓ 低剂量长期暴露对健康影响的机制研究奠定基础ꎮ 方法　 于采暖期

和非采暖期分别采集大气颗粒物样本并检测 ＰＭ２.５ 中 ＰＡＨｓ 浓度ꎬ同时选取华北理工大学 ４６ 名在校大学生进行尿样采集

并检测尿中 ２－羟基芴、３－羟基菲、１－羟基菲和 １－羟基芘的含量ꎮ 结果　 采暖期颗粒物 ＰＭ２.５ 中总多环芳烃、芴、菲、芘的

质量体积分数(中位数)分别为 ９１.０８ꎬ２.２６ꎬ２.１４ꎬ７.２８ ｎｇ / ｍ３ ꎬ非采暖期分别为 ３２.０６ꎬ１.５６ꎬ０.２０ꎬ１.０４ ｎｇ / ｍ３ ꎬ采暖期均高于

非采暖期ꎬ差异有统计学意义(Ｐ 值均<０.０５)ꎮ 大学生尿液中 ４ 种 ＯＨ－ＰＡＨｓ 的含量(中位数)采暖期分别为 ０.６３ꎬ０.７３ꎬ
０.４０ꎬ０.４２ μｍｏｌ / ｍｏｌ Ｃｒꎬ非采暖期分别为 ０.２５ꎬ０.０４ꎬ０.０３ꎬ０.０８ μｍｏｌ / ｍｏｌ Ｃｒꎬ采暖期含量高于非采暖期ꎬ差异均有统计学意

义(Ｐ 值均<０.０５)ꎮ １－羟基芘(１－ＯＨＰｙｒ)与总多环芳烃相关性较弱ꎬ而 ３－羟基菲、１－羟基菲与总多环芳烃、菲的相关性均

较强ꎮ 结论　 健康大学生体内 ＯＨ－ＰＡＨｓ 内暴露水平采暖期高于非采暖期ꎮ 多种羟基代谢物联合评价可以更全面阐述多

环芳烃对人类健康的影响ꎮ
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　 　 国内外学者对多环芳烃(ＰＡＨｓ)在人体内的代谢

展开了广泛的研究ꎬ发现长期职业暴露会增加肺癌、
皮肤癌、膀胱癌的发病率ꎻ对于非职业暴露人群ꎬ长期

ＰＡＨｓ 低水平环境暴露也可能产生严重的健康影

响[１－３] ꎮ 利用代谢标志物进行评价的优点是可以综合

全面地评价不同来源 ( 呼吸、消化和皮肤吸收) 的

ＰＡＨｓ 暴露水平[４] ꎮ 芘(Ｐｙｒ)的羟基代谢产物 １－羟基

芘(１－ＯＨ Ｐｙｒ)是目前应用最广泛的内暴露生物标志

物[５] ꎬ但仅能反映 Ｐｙｒ 的内暴露水平ꎬ而 Ｐｙｒ 仅占环境

中总 ＰＡＨｓ 的 ２％ ~ １０％ꎬ不能全面反映 ＰＡＨｓ 的暴露

情况ꎬ且吸烟可能影响其在尿液中的水平[６] ꎮ 目前国

内外将研究重点转向同时检测多种 ＰＡＨｓ 羟基代谢产

物[７] ꎬ更全面地分析和评价 ＰＡＨｓ 在人体内的暴露情
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况ꎮ 本研究通过同时监测环境颗粒物 ＰＭ２.５ 中 ＰＡＨｓ
的浓度及其在人体尿液中的代谢物水平ꎬ探讨 ＰＡＨｓ
外暴露与内暴露之间的关系ꎬ以及 ＰＡＨｓ 在人体内各

代谢物的水平及其相关性ꎬ 为进一步开展环境中

ＰＡＨｓ 低剂量长期暴露对健康影响的机制研究奠定

基础ꎮ

１　 资料来源与方法

１.１　 资料来源

１.１.１　 人群样本　 招募华北理工大学在校生活 ２ 年

以上的大学生 ４６ 名ꎬ纳入标准:身体健康ꎬ无呼吸系

统、循环系统、心血管系统等疾病史ꎬ无用药史ꎬ无职

业暴露史ꎮ 所有研究对象在 ２０１５ 年 ５ 月和 １２ 月分别

接受 ２ 次随访ꎮ 研究对象的平均年龄为(２２.３８±１.３８)
岁ꎬ其中男生 ２１ 名ꎬ女生 ２５ 名ꎬ均为大学二年级学生ꎬ
体质量指数(ＢＭＩ)为(２１.５０±２.９４) ｋｇ / ｍ２ꎮ 研究对象

均被告知研究内容并签署知情同意书ꎮ
１.１.２　 空气样品和尿样的采集 　 于采暖期和非采暖

期在校园内使用大气流量采样器采集空气样本ꎬ流量

为 １００ Ｌ / ｍｉｎꎬ每次采集 ２４ ｈꎬ记录采样日期、温度、气
压、采样体积等ꎮ
１.２　 方法　 采样点设置包括教学区、宿舍楼及食堂ꎬ
于采暖期(２０１５ 年 １１ 月至 ２０１６ 年 ３ 月)和非采暖期

(２０１５ 年 ４—１０ 月)分别采集样品 ８４ 件ꎬ其中采暖期

３５ 件ꎬ非采暖期 ４９ 件ꎮ 采集空气后的滤膜放置滤膜

盒内ꎬ编号后置于－１８ ℃保存ꎮ
对人群样本进行问卷调查ꎬ内容包括性别、年龄、

身高、体重、吸烟和饮酒情况等ꎮ 尿样为中段晨尿ꎬ采
样后编号并于－２０ ℃ 保存ꎬ共采集晨尿样本 ９１ 件ꎬ其
中采暖期 ４５ 件ꎬ非采暖期 ４６ 件ꎮ

颗粒物中 ＰＡＨｓ 的检测方法参照课题组已经发表

的文章[７] ꎬ采用 β －葡萄糖苷酶水解法水解[８] 尿肌酐

校正后得到尿中 ４ 种羟基多环芳烃代谢物 ( ＯＨ －
ＰＡＨｓ)浓度( μｍｏｌ / ｍｏｌ Ｃｒ)ꎮ 尿肌酐测定方法为苦味

酸法ꎮ
１.３　 质量控制　 本研究样品容器的使用、样品的采集

和检测等均按照«环境空气质量手工监测技术规范手

册»中有关现场采样与质量控制方案进行[９] ꎮ 本研究

中各 ＰＡＨｓ 与 ＯＨ－ＰＡＨｓ 在给定浓度范围内均呈现良

好的线性( ｒ ＝ ０.９９８ ~ １.０００)ꎮ 方法精密度<１５％ꎬ样品

采用外标法定量ꎬ检测过程中采用空白滤膜和空白尿

样进行质量控制ꎬ样品回收率为 ７０％ ~ １２０％ꎮ 当样品

中 ＰＡＨｓ 化合物低于检出限(ＬＯＤ)时ꎬ采用 ＬＯＤ / ２ 值

代表化合物浓度ꎮ
１.４　 统计分析　 使用 ＳＰＳＳ １７.０ 进行统计学分析ꎮ 对

ＰＡＨｓ 质量体积分数和 ４ 种 ＯＨ－ＰＡＨｓ 的浓度值进行

正态分布检验ꎬ结果均呈非正态分布ꎬ因此 ＰＡＨｓ 与人

群尿中 ２－羟基芴(２－ＯＨＦｌｕ)ꎬ３－羟基菲(３－ＯＨＰｈｅ)ꎬ
１－羟基菲(１－ＯＨＰｈｅ)ꎬ１－ＯＨＰｙｒ 的含量采用中位数和

四分位数间距表示ꎬ采暖期与非采暖期的差异性分析

采用 Ｍａｎｎ￣Ｗｈｉｔｎｅｙ Ｕ 检验ꎮ 尿中 ４ 种 ＯＨ－ＰＡＨｓ 之间

以及 ４ 种 ＯＨ － ＰＡＨｓ 和 ＰＡＨｓ 的相关性分析采用

Ｓｐｅａｒｍａｎ 相关性分析ꎮ 尿液中 ４ 种 ＯＨ － ＰＡＨｓ 在

ＢＭＩ、年龄、性别、吸烟、饮食等各因素对结果影响的差

异用两独立样本的 Ｍａｎｎ￣Ｗｈｉｔｎｅｙ Ｕ 非参数检验进行

分析ꎬ检验水准 α ＝ ０.０５ꎮ

２　 结果

２.１　 颗粒物 ＰＭ２.５ 中 ＰＡＨｓ 组成特征及季节的影响

结果显示ꎬ １８ 种 ＰＡＨｓ 采暖期与非采暖期总量分别为

１９１.５８ꎬ３２.０６ ｎｇ / ｍ３ꎬ其中采暖期 ＦｌｕꎬＰｈｅꎬＰｙｒ 的质量

体积分数分别为 ２.２６ꎬ２.１４ꎬ７.２８ ｎｇ / ｍ３ꎬ非采暖期分别

为 １.５６ꎬ０.２０ꎬ１.０４ ｎｇ / ｍ３ꎬ除二氢苊(Ａｃｅ)ꎬ苯并(ｅ)芘

(ＢｅＰ)ꎬ茚并(１ꎬ２ꎬ３－ｃꎬｄ)芘( ＩｃＰ)和二苯并( ａꎬｈ)蒽

(ＤｈＡ)外ꎬ其余 １４ 种 ＰＡＨｓ 采暖期质量体积分数均高

于非采暖期ꎬ差异均有统计学意义ꎮ 采暖期 ４ ~ ６ 环

ＰＡＨｓ 所占比例高达 ７７％ꎬ而非采暖期 ２ ~ ３ 环所占比

例达到 ５０％ꎮ
２.２　 尿液中 ４ 种 ＯＨ－ＰＡＨｓ 的含量与分布特征 　 结

果显示ꎬ尿液中 ４ 种 ＯＨ－ＰＡＨｓ 采暖期浓度高于非采

暖期ꎬ差异均有统计学意义ꎮ 见表 １ꎮ

表 １　 采暖期和非采暖期研究

对象尿液中 ＯＨ－ＰＡＨｓ 水平比较 / (μｍｏｌｍｏｌ Ｃｒ－１)

时期

２－羟基芴

中

位数

四分位

数间距

３－羟基菲

中

位数

四分位

数间距

１－羟基菲

中

位数

四分位

数间距

１－羟基芘

中

位数

四分位

数间距
采暖期 ０.６３ １.５０ ０.７３ １.０６ ０.４０ ０.７１ ０.４２ ０.６３
非采暖期 ０.２５ ０.２５ ０.０４ ０.１５ ０.０３ ０.０３ ０.０８ ０.１５
ｕ 值 ５.９９ ９.０１ ５.５９ ６.７７
Ｐ 值 ０.００ ０.００ ０.００ ０.００

２.３　 颗粒物 ＰＭ２.５ 中 ＰＡＨｓ 与尿液中 ４ 种 ＯＨ－ＰＡＨｓ
的相关性分析 　 结果显示ꎬ３ －ＯＨＰｈｅꎬ１ －ＯＨ Ｐｈｅꎬ１ －
ＯＨＰｙｒ 与∑ＰＡＨｓ 之间均呈正相关( ｒ 值分别为 ０.６３ꎬ
０.５０ꎬ０.３３ꎬＰ 值均<０.０１)ꎬ２－ＯＨＦｌｕ 与∑ＰＡＨｓ 之间的

相关无统计学意义( ｒ ＝ ０.０５ꎬＰ>０.０５)ꎻＦｌｕ 与 ２－ＯＨＦｌｕ
的相关无统计学意义( ｒ ＝ ０. ２１ꎬＰ > ０. ０５)ꎬＰｈｅ 与 ３ －
ＯＨＰｈｅꎬ１－ＯＨＰｈｅ 之间及 Ｐｙｒ 与 １－ＯＨＰｙｒ 之间均呈正

相关( ｒ 值分别为 ０.５６ꎬ０.４７ꎬ０.６１ꎬＰ 值均<０.０１)ꎮ
２.４　 ４ 种 ＯＨ －ＰＡＨｓ 之间相关性分析 　 结果显示ꎬ４
种 ＯＨ－ＰＡＨｓ 之间均具有较好的相关性ꎮ 尤其 １－ＯＨ
Ｐｈｅ 与其余 ３ 种 ＯＨ － ＰＡＨｓ 相关性最好( ｒ ＝ ０. ４０ ~
０.７３ꎬＰ 值均<０.０１)ꎮ
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３　 讨论

唐山作为京津冀乃至全国重要的能源和工业材

料产业支撑地ꎬ对推动环渤海经济圈的发展有着举足

轻重的作用ꎮ 唐山大气污染主要为煤烟型ꎬ随着新工

业的建设ꎬ化石燃料燃烧过程中排放的废气呈上升趋

势ꎮ 研究结果显示ꎬ唐山市颗粒物 ＰＭ２. ５ 中 １８ 种

ＰＡＨｓ 的浓度范围为(７.９５ ~ ４２６.５８) ｎｇ / ｍ３ꎬ高于京津

冀地区(北京市、天津市、石家庄市) [１０] ꎮ 表明唐山市

空气污染严重ꎬ且采暖期较非采暖期严重ꎮ 采暖期高

分子量 ＰＡＨｓ 含量高于低分子量 ＰＡＨｓꎬ非采暖期低环

ＰＡＨｓ 所占比例较采暖期高ꎮ 冬季燃煤取暖是采暖期

颗粒物 ＰＭ２. ５ 中 ＰＡＨｓ 水平高于非采暖期的重要

原因ꎮ
有研究显示ꎬ非职业暴露人群尿液中 ＯＨ －ＰＡＨｓ

的含量均低于 １ μｍｏｌ / ｍｏｌ Ｃｒ[１１] ꎮ 但国内也有报道ꎬ
ＯＨ－ＰＡＨｓ 的含量高于 １ μｍｏｌ / ｍｏｌ Ｃｒꎬ如秦晓蕾[１２] 报

道天津市社区老年人尿中 ２ － ＯＨＦｌｕꎬ３ － ＯＨＰｈｅꎬ１ －
ＯＨＰｙｒ 含量分别为 ８.２２ꎬ７.８２ꎬ４.１９ μｍｏｌ / ｍｏｌ Ｃｒꎻ陆少

游等[１３]报道垃圾拆解地居民尿液中的 ２－ＯＨ Ｆｌｕꎬ１－
ＯＨＰｙｒ 含量分别为 ７.１４ꎬ１.７７ μｍｏｌ / ｍｏｌ Ｃｒꎮ 本研究中

研究对象采暖期尿液中 ２ － ＯＨＦｌｕꎬ ３ － ＯＨＰｈｅꎬ １ －
ＯＨＰｈｅꎬ１ － ＯＨＰｙｒ 的中位数分别为 ０. ６３ꎬ０. ７３ꎬ０. ４０ꎬ
０.４２ μｍｏｌ / ｍｏｌ Ｃｒꎬ非采暖期分别为 ０.２５ꎬ０.０４ꎬ０.０３ꎬ
０.０８ μｍｏｌ / ｍｏｌ Ｃｒꎬ２ 个季节各羟基代谢物含量均低于

１ μｍｏｌ / ｍｏｌ Ｃｒꎮ 有研究指出ꎬ２－ＯＨＦｌｕ 与暴露者血清

中甲状腺激素水平呈负相关[１４] ꎻ美国国家健康与营养

调查(ＮＨＡＮＥＳ)的数据显示ꎬ在多环芳烃暴露所致心

血管慢性疾病方面ꎬ２－ＯＨＦｌｕ 有重要参考价值[１５] ꎮ 总

之ꎬ目前研究结果并不一致ꎬ需要更多的证据阐明为

何 ２－ＯＨＦｌｕ 在中国人群体内含量较高ꎬ以及 ２－ＯＨＦｌｕ
在中国的主要来源ꎮ 是否吸烟及年龄均不能明显影

响菲类羟基代谢物 ５ 种羟基代谢物的浓度水平[１６] ꎮ
本研究中ꎬ１－ＯＨＰｈｅꎬ３－ＯＨＰｈｅ 的浓度在 ２ 个季节均

低于 １ μｍｏｌ / ｍｏｌ Ｃｒꎮ １ － ＯＨＰｙｒ 是广泛应用于监测

ＰＡＨｓ 暴露的生物标志物ꎬ本研究中 １－ＯＨＰｙｒ 与颗粒

物 ＰＭ２.５ 中∑ＰＡＨｓ 的相关系数为 ０.３６ꎬ相关性较弱ꎬ
说明仅用 １－ＯＨＰｙｒ 评价 ＰＡＨｓ 在人体实际内暴露的

情况具有一定的局限性ꎬ与范瑞芳[１７]的报道一致ꎮ 目

前的研究越来越倾向于联合使用多种标志物综合评

价 ＰＡＨｓ 的暴露水平ꎬ对于高环的 ＰＡＨｓ 羟基代谢物

如苯并(ａ)芘(ＢａＰ)也有使用ꎬ且在致癌性 ＰＡＨｓ 暴露

评价更有价值ꎬ但由于其含量较低故对分析技术的要

求更高ꎬ目前这方面的研究刚刚起步ꎮ
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