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Abstract：To comprehensively understand the residual characteristics and food hazards of organochlorine（OCP）and pyrethroid（PYR）
pesticides in marine products from the eastern China coastal seas, typical marine products from the target area were collected and analyzed
using gas chromatography–tandem mass spectrometry. The ∑OCPs ranged from 2.2 ng·g-1 to 1 864.7 ng·g-1（calculated by dry matter）,
with a mean of 72.5 ng·g-1, and ∑PYRs ranged from 5.2 ng·g-1 to 761.7 ng·g-1, with a mean of 57.9 ng·g-1. ∑OCPs were more likely to
accumulate in fish with higher fat content than in mollusks and crustaceans; however, the bodily residues of ∑PYRs showed no significant
difference among the three types of organisms. In addition, the spatial differences of the two pesticides in marine organisms were not
significant（except Yantai coastal water）. OCPs mainly left over by history, while PYRs may be closely related to human activities in the
land area near the offshore. The total risk index of two types of pesticides in seafood was much lower than 1, with no significant health risk.
Keywords：organochlorine pesticide; pyrethroid pesticide; eastern China coastal sea; seafood; health risk assessment
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摘 要：为全面了解我国东部近海海产品中有机氯农药（OCPs）和菊酯类农药（PYRs）的残留特征及健康风险，本研究以我国东部

近海附近海域的典型海产品为研究对象，使用气相色谱-三重四极杆串联质谱仪（GC-MS/MS）对其体内两类农药的含量进行测定

和相关分析。结果显示：东部近海海产品中，∑OCPs残留范围为2.2~1 864.7 ng·g-1（均值为72.5 ng·g-1，以干质量计），∑PYRs浓度

范围为 5.2~761.7 ng·g-1（均值为 57.9 ng·g-1）。与软体动物类和甲壳类相比，∑OCPs 更容易蓄积在脂肪含量更高的鱼类中，

而∑PYRs在 3类生物中的残留量差异不显著；空间分布上，两类农药在海洋生物体内残留量的空间差异性均不显著（除烟台海域

外）；来源分析表明，OCPs污染主要源于历史残留，而PYRs可能与近海范围内陆域的城市卫生防护活动密切相关。研究表明，不

同海产品中两类农药的总风险指数远小于1，健康风险处于安全水平。

关键词：有机氯农药；菊酯类农药；东部近海；海产品；健康风险评估
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海产品因含有丰富的蛋白质、不饱和脂肪酸、维

生素和矿物质等营养物质而正在成为受人们关注的

食物。我国东部沿海拥有黄渤海渔场、舟山渔场、吕

四渔港、石浦渔港以及沈家门渔港，其为我国特别是

东部沿海居民提供丰盛的海产品。东部沿海地区现

代种植业、养殖业等农业相关活动相对聚集，农业生

产活动使用的农药、化肥等污染物可能会通过大气

沉降、河流输送等过程迁移至海洋环境，从而危害海

洋生态系统。余新威等[1]发现浙江沿海棒锥螺体内

∑OCPs的含量范围为 8.6~26.1 ng·g-1（以湿质量计）；

杨丰源等[2]发现南黄海浒苔体内有机氯农药（OCPs）、

菊酯类农药（PYRs）和有机磷农药（OPPs）的残留量分

别达到 15.6~56.9、42.0~133.5 ng·g-1和 9.4~13.4 ng·g-1

（以干质量计）；刘潇博等[3]搜集了 2000—2019 年间

沿海水生生物体内不同污染物含量的相关数据，发

与农药类污染物具有种类多、检出频率高和残留时

间长等特点。在农药类污染物中，虽然有机氯农药

（OCPs）从 1983年开始已经在我国禁止使用，但是由

于早期农业生产的使用量较大，尤其是 DDTs，除用

于农业生产外，还广泛用作船舶防污油漆的活性物

质和生产农药三氯杀螨醇的中间体，因此环境中可

能仍存在较大OCPs残留[4]。此后新开发的农药品种

中，如菊酯类农药（PYRs）因其用量少、残效期短和

杀虫谱广等优点，逐渐作为有机氯、有机磷、氨基甲

酸酯类等的替代品，被广泛用于农田果蔬杀虫、水产

养殖和卫生保健过程中[5]，部分残留农药极易通过地

表径流、雨水冲刷、生活废水等途径进入海洋环境，

对海洋环境和海洋生物造成日益严重的危害。

海产品摄入是人体暴露农药的重要途径，这些污

染物会随食物链传递最终进入人体并造成潜在威胁。

目前关于海洋环境中OCPs的研究主要集中在海洋沉

积物，即使是关于海产品积累的研究，也主要集中在

鱼类和贝类[6]。而对于PYRs，其在海产品中残留和有

关风险评价的报道较少，现有研究也主要集中在

PYRs对生物的毒性效应及其在天然水体和淡水养殖

池塘等水体和沉积物中的残留[7]。因此，本研究从东

部近海区域采集常见海产品，包括软体动物、甲壳类

和鱼类三大类典型海产品，对其体内两类农药（包括

OCPs和 PYRs）污染物的残留水平进行测定和分析，

以进一步了解我国东部近海海产品体内两类农药的

残留水平及污染特征，分析其潜在的污染来源，评价

食用各类海产品对儿童、青壮年和中老年人的健康风

险，以期为评价东部沿海地区海产品的质量安全提供

数据支持，为东部沿海地区环境保护、水资源管理与

污染防治等提供科学依据。

1 材料与方法

1.1 样品采集

2020年 7月至 2021年 5月，从北至南依次在我国

黄渤海海域[包括天津海域（S1）、烟台海域（S2）、青岛

海域（S3）、连云港海域（S4）]，长三角海域[吕四海域

（S5）、舟山海域（S6）、石浦海域（S7）]和东南沿海海域

[福州海域（S8）、厦门海域（S9）]对生物样品进行采

集。本研究所采集生物样品不仅是我国东部近海典

型海洋生物物种，也是我国东部海鲜市场常见以及居

民日常消费的海产品。采集样品时，样品大小和质量

等随机选取，保证样品的随机性，每个区域大约采集

10种左右，分为软体动物、甲壳类和鱼类三大类（采

集样品信息见表 1），其中软体动物采集于附近海岸

滩涂，鱼类和甲壳类采集于港口附近海鲜市场，并跟

渔民确认海产品是来源于附近海域。采集完成后，将

样品分类标号装于铝箔袋中，低温运回实验室，测量

体长后对样品进行解剖并取肌肉组织进行均质化，冷

冻干燥后，研磨过筛于-20 ℃保存。

1.2 实验材料与试剂

PYRs混合标准溶液（胺菊酯、联苯菊酯、甲氰菊

酯、高效氯氟氰菊酯、氯菊酯、氯氰菊酯、氰戊菊酯、溴

氰菊酯）购自德国 Dr. Ehretorfer 公司。OCPs 混合标

准溶液：六六六（HCHs：α-HCH、β-HCH、δ-HCH、γ-
HCH）、DDTs（o，p′ -DDT、p，p′ -DDE、p，p′ -DDD、p，
p′-DDT）及内标物苝-d12购自安谱实验科技股份有

限公司；乙腈、丙酮、二氯甲烷、正己烷、石油醚[均为

色谱级（HPLC）]购自美国 supeLco公司；无水硫酸钠

[分析纯（AR）]和 Florisil 色谱吸附剂（100~200 目）均

购自美国Aladdin公司，二者使用前分别于马弗炉中

450 ℃和 650 ℃下干燥 4 h，冷却后转移到干燥器中保

存待用；超纯水，电阻率18 MΩ·cm。

1.3 样品测定与分析

1.3.1 样品前处理

生物样品中PYRs和OCPs的萃取、净化及测定方

法参考本课题组徐佳艳[9]的研究结果并进行适当优

化。称取冷冻干燥后的 0.50 g样品粉末置于微波萃

取管中，加入 15 mL正己烷/丙酮（V∶V=1∶1）混合溶剂

进行微波萃取，之后合并萃取液，并浓缩至近干；向浓

缩液中加入 4 mL乙腈，溶解残留物，再加入 4 mL乙

腈饱和的石油醚，漩涡振荡使其充分混合，然后以
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3 000 r·min-1离心 10 min，弃去上层石油醚后取乙腈

层氮吹近干，加 1 mL正己烷/二氯甲烷（V∶V=7∶3）的

混合溶液复溶，待过层析柱净化。在层析柱内放入少

许脱脂棉，依次加入 2.0 g无水硫酸钠、3.5 g FLorisiL
色谱吸附剂（100~200目）和 2.0 g 无水硫酸钠，用洗

耳球轻轻敲打层析柱玻璃壁使其内部填料达到紧实

状态。用 20 mL 正己烷预淋洗柱子，再将上述浓缩

液过柱，最后滴加 50 mL 正己烷/二氯甲烷（V∶V=7∶
3）洗脱液进行洗脱，收集洗脱液约 50 mL，氮吹近

干，最后用正己烷分 3次润洗定容至 200 μL到进样

瓶内插管中待测。

1.3.2 GC-MS/MS色谱条件

样品分析使用气相色谱-三重四极杆串联质谱

仪（GC-MS/MS，Agilent 8890-7000D，Agilent Technol⁃
ogies），配备HP-5-MS（30 m×0.25 mm，膜厚 0.25 μm）
色谱柱。柱箱升温程序是 70 ℃保持 1 min，然后以

10 ℃·min-1程序升温至 160 ℃，再以 5 ℃·min-1 升温

至 280 ℃，保持 5 min，再以 20 ℃·min-1升温至 300 ℃，

保持 5 min；高纯氦气（≥99.999%，流速为 1 mL·min-1）

为载气。进样模式为不分流进样，进样口温度

250 ℃，传输线温度 280 ℃，进样量 2.0 μL，采用多反

应检测扫描模式（MRM）。

1.4 质量控制与质量保证

随机选取 3类海产品，分别通过高（100 ng·g-1）、

中（20 ng·g-1）、低（5 ng·g-1）3个加标含量进行基质加

标验证，回收率在 62.9%~116.8%之间，相对标准偏差

小于 6.2%。每个生物样品设置 2组平行，每批 15个

样品设置 1个程序空白，在样品处理流程中，将不添

加生物样品的空白样置于与待测因子相同的容器（材

质、大小相同），按照与实际样品一致的实验流程进行

分析测定，PYRs和OCPs定量采用内标法。

1.5 健康风险评估

1.5.1 农药日摄入量

农药每日摄入量（Estimated daily intake，EDI）常

被用来评估居民通过饮食摄入产生的污染物暴露风

险，其计算公式为：

EDI = C × IR
BW

（1）

生物种类Biological specy
软体动物
Mollusk

甲壳类
Crustacean

鱼类
Fish

牡蛎（Ostrea gigas thunberg）

贻贝（Mytilidae）

菲律宾帘蛤（Ruditapes philippinarum）

疣荔枝螺（Thais clavigera）

缢蛏（Sinonovacula constricta）

毛蚶（Scapharca subcrenata）

扇贝（Pectinidae）

脉红螺（Rapana peichiliensi）

文蛤（Meretrix meretrix L.）
南美白对虾（Litopenaeus vannamei）

日本对虾（Penaeusjaponicus）

口虾蛄（Oratosquilla oratoria）

刀额新对虾（Metapenaeus ensis）

三疣梭子蟹（Portunus trituberculatus）

日本蟳（Charybdis japonica）

锈斑蟳（Charybdis feriata）

大黄鱼（Pseudosciaena crocea）

小黄鱼（Larimichthys polyactis）

鲳鱼（Pomfret）

鲅鱼（Scomberomorus niphonius）

多宝鱼（Panalichthys lethostigma）

带鱼（Trichiurus lepturus）

梭鱼（Chelon haematocheilus）

数量Number/个
60~63
65~70
60~67
70~75
60~65
65~69
55~63

55
55

45~52
40~45
50~54

60
25~30
35~37

28
6~8

15~17
5~6
3~4

13~16
10~12

9

体长Body length/mm
77~140
51~130
27~46
26~50
48~74
29~57
57~110
63~84
30~40

110~170
100~210
93~150
110~120
57~110
37~67
76~86

260~372
160~250
160~350
400~580
290~440
560~880
260~270

脂肪含量Lipid content[8]/%
2.1
1.4
0.6
1.0
4.9
1.0
0.6
1.0
0.6
0.8
0.8
2.3
1.4
3.1
1.6
2.6
2.5
3.0
7.8
3.1
3.2
4.9
4.8

表1 采集样品信息

Table 1 Basic information of collected marine organisms
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式中：EDI代表农药每日摄入量，ng·kg-1·d-1；C代表海

产品中农药残留量，ng·g-1（以干质量计），含水率按平

均值 80%计算；IR是水产品的日均膳食量，g·d-1；BW

表示人体平均体质量，kg。水产品的每日消费量基于

文献，具体为：儿童软体动物、甲壳类和鱼类 3类海产

品的摄入量分别为 18、21 g·d-1和 16 g·d-1 [10]；青少年 3
类海产品的摄入量分别为 21、43 g·d-1和 22 g·d-1，成

人 3 类海产品的摄入量分别为 24、31 g·d-1和 19 g·
d-1[11]。根据不同年龄组进行分类，儿童、青少年、成人

3类人群人均体质量分别为17、36 kg和60 kg[12]。

1.5.2 目标危险系数

目标危险系数（Target hazard quotient，THQ）是以

测定的摄入剂量与参考剂量的比值为评价标准，适用

于单一污染物评价，假设人体摄入剂量等于吸收剂

量，具体计算方法为：
THQ = EDI/ADI （2）

式中：ADI（Acceptable daily intake）代表每日允许摄入

量，ng·kg-1·d-1；参考《食品安全国家标准 食品中农药

最大残留限量》（GB 2763—2021）进行计算，联苯菊

酯、甲氰菊酯、高效氯氟氰菊酯、氯菊酯、氯氰菊酯、氰

戊菊酯、溴氰菊酯 7种 PYRs对应的 ADI值分别为 1×
104、3×104、2×104、5×104、2×104、2×104、1×104 ng·kg-1·
d-1，HCHs（α - HCH、β - HCH、δ - HCH、γ - HCH）和

DDTs（o，p′ - DDT、p，p′ - DDE、p，p′ - DDD、p，p′ -
DDT）对应的 ADI值分别为 5×103 ng·kg-1·d-1和 1×104

ng·kg-1·d-1。我国现行标准中暂无胺菊酯的 ADI值，

此处采用澳大利亚国家健康与医药研究和药物管理

局的前农药与农用化学品专家委员会推荐使用的胺

菊酯ADI[13]，为2×104 ng·kg-1·d-1。

THQ>1表示暴露人群有明显健康风险；THQ≤1表
示无明显健康风险。THQ值越大，相应的风险越大。

1.5.3 风险指数

风险指数（Hazard index，HI）用于评价复合污染

的健康风险，公式如下：

HI = ∑
n = 1

i

THQn （3）
式中：n代表复合污染物单体数。HI≤1表明复合污染

为可接受风险，对健康没有影响；HI>1表明存在明显

的健康风险。HI值越大，相应的风险越大。

2 结果与讨论

2.1 农药残留特征

如表 2 所示，东部近海海产品中∑OCPs 的残

留量范围为 2.2~1 864.7 ng·g-1，平均值为 72.5 ng·g-1，

其中∑HCHs残留量范围为 nd~47.0 ng·g-1（平均值为

5.1 ng·g-1），∑DDTs残留量范围为 2.2~1 854.0 ng·g-1

（平均值为 67.7 ng·g-1）。与国内外其他地区海洋生

物体内∑OCPs平均残留水平相比，本研究区域海产

品体内OCPs的整体残留水平较低（图 1a），且以DDTs
为 主 ，其 所 占 比 例 高 达 71.1%~100%（平 均 值 为

87.7%），主要贡献单体为 p，p′-DDD（图 1b），这与马

继臻[14]、Yim等[15]以及 Sudaryanto等[16]分别对我国东海

沿岸、韩国海岸和印度尼西亚等地区海洋生物中

OCPs 分布特征研究的结果一致。与 HCHs 相比，

DDTs的疏水性更强（HCHs的 lg kow在 3~4之间，DDTs
的 lg kow在 6~7之间），且生物富集系数（BCF）比HCHs
高 2~3 个数量级[17]，致使其在生物中的累积能力较

HCHs强，在海产品中的残留量较高。软体动物类、

甲壳类和鱼类体内∑OCPs的残留量范围分别为 2.2~
593.1 ng·g-1（平均值 56.1 ng·g-1）、2.3~342.1 ng·g-1（平

均值 39.7 ng·g-1）和 2.3~1 864.7 ng·g-1（平均值 116.9
ng · g-1），可见鱼类∑OCPs 的平均污染水平最高

（P<0.05，图 2a），软体动物类和甲壳类的污染水平相

当（P>0.05）。这与三类海产品的脂质含量（表1）密切

相关，鱼类的脂肪含量明显大于甲壳类和软体动物类

（P<0.05），且软体动物类和甲壳类体内的脂肪含量相

当（P>0.05）。空间上，S2附近海域海产品体内OCPs
的平均残留水平是其他海域的 2~12倍，其主要归因

于DDTs的浓度贡献（∑DDTs的残留量是其他海域的

2~13倍）。有研究表明，DDTs虽被禁用几十年，但在

部分地区的环境中DDTs检出量仍较高，这可能与三

氯杀螨醇的使用有关，其作为DDTs的替代品被广泛

用于农田、果树和蔬菜的病虫害防治[18]，这种药的主

要原料为工业品DDTs，因残留提炼环节不过关，导致

大批三氯杀螨醇成品中DDTs含量超标[19]。据调查，

S2 区域地处我国的农业大省——山东省，山东省

2015—2021年的农林牧渔总产值均位居全国第一，

而 S2所处的烟台市的农林牧渔总产值更在山东省排

名第一[20]，因此，S2海域海产品体内OCPs的平均残留

水平较高可能与周边历史农业活动中病虫害的防治

有关。

∑PYRs残留量范围为 5.2~761.7 ng·g-1（平均值

为 57.9 ng·g-1，表 2），其中胺菊酯为优势组分，所占比

例为 30.9%~44.1%（图 3a）。胺菊酯作为世界卫生组

织（WHO）推荐的公共卫生杀虫剂之一，其对蚊、蝇、

蟑螂等卫生害虫有良好的防治作用，如国内市场上杀
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采样点
Sampling site

S1

S2

S3

S4

S5

S6

S7

S8

S9

生物种类
Biological specy

软体动物

甲壳类

鱼类

软体动物

甲壳类

鱼类

软体动物

甲壳类

鱼类

软体动物

甲壳类

鱼类

软体动物

甲壳类

鱼类

软体动物

甲壳类

鱼类

软体动物

甲壳类

鱼类

软体动物

甲壳类

鱼类

软体动物

甲壳类

鱼类

∑HCHs
nd~2.5
1.9~6.1
nd ~6.1
1.3~6.1
1.3~6.0
1.3~9.7
nd ~5.8
0.1~2.4
1.3~6.3
nd ~23.3
1.3~10.0
1.3~5.9
nd ~5.7
nd ~5.7
1.4~7.4
nd ~2.2
nd ~5.4
nd ~26.2
nd ~24.8
1.4~23.8
0.1~6.5
nd~6.4
nd~23.6
0.1~5.8
0.6~14.9
1.3~47.0
1.3~6.9

均值
Mean
3.6

4.3

2.4

5.3

3.8

3.6

8.9

7.6

7.2

∑DDTs
2.2~27.5
7.9~21.1
8.5~88.1
7.4~16.8
7.3~336.1

11.4~1 854.0
7.2~592.5
2.3~26.2
7.4~224.0
9.4~332.8
7.3~48.7
9.7~161.5
4.6~40.0
2.3~11.6

15.0~403.7
2.8~22.6
2.9~8.8

3.3~106.2
9.2~250.6
8.6~40.4
2.3~246.8
4.7~65.0
4.4~31.1
7.2~135.3
11.2~460.3
43.3~89.7
25.3~328.0

均值
Mean
17.5

220.5

67.1

63.4

67.1

16.3

78.9

22.9

96.1

∑OCPs
2.2~29.9
9.8~27.2
8.5~88.1
8.7~20.6
8.6~342.1

13.0~1 864.7
7.7~593.1
2.5~28.6
8.6~231.4
10.8~339.1
8.6~54.9

11.1~167.2
4.6~76.3
2.3~17.4

16.7~411.1
2.8~22.8
4.1~14.2
3.3~132.4
10.5~257.0
10.0~64.2
2.3~253.3
4.7~71.5
4.7~54.8
8.8~141.1
12.6~465.9
44.8~99.9
26.6~334.9

均值
Mean
20.0

224.8

69.3

68.5

70.4

18.9

87.1

29.1

103.3

∑PYRs
12.5~28.9
26.1~247.6
15.5~61.6
8.2~83.5

18.4~128.0
56.7~761.7
13.6~58.4
8.4~29.3
16.1~27.3
11.3~447.9
12.5~63.6
6.7~42.3
5.3~347.3
13.9~94.7
7.9~93.8
7.4~23.8
6.7~25.9
10.4~37.4
16.9~190.2
26.9~160.9
5.8~86.5
6.9~224.7
5.2~80.3
11.3~89.1
11.4~142.8
15.1~138.7
9.6~197.8

均值
Mean
43.4

135.5

25.0

52.6

68.7

16.4

80.5

55.0

63.8

图1 世界范围内海洋生物中∑OCPs的含量比较及各港口海产品中OCPs的单体构成

Figure 1 Worldwide comparison of ∑OCPs in marine organisms and composition profiles of OCPs in different ports

地
区

Are
a

∑OCPs含量∑OCPs concentration/（ng·g-1）

表2 东部近海海产品中农药残留（ng·g-1）

Table 2 Pesticide residues in marine organisms collected from the eastern ports of China（ng·g-1）

注：nd表示未检出，计算平均值用1/2 LOD代替。
Note：nd means not detected，calculated the average using 1/2 LOD instead.
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虫气雾剂等家用杀虫剂的有效成分主要是胺菊酯等

PYRs原药，且为扩大防治谱、提高药效、延缓害虫抗

药性的产生，胺菊酯经常与其他有效成分联合使用，

进而降低用药量和生产成本[21]。研究表明，家庭用途

和公共卫生是我国杀虫剂的主要市场，分别占据

93.3%和 6.7%的市场份额[22]。目前在卫生杀虫剂中

PYRs 占 84.5%，其中胺菊酯在卫生农药登记产品数

量中占比最高（占比 14.2%），说明我国使用含胺菊酯

的卫生杀虫剂较多。目前已有欧盟、日本、联合国粮

农组织（FAO）和WHO等有关组织和国家[23]对个别单

一菊酯在海产品中的最高残留限量（MRL）作出规定，

与现有各国标准相比，本研究部分海产品体内胺菊

酯、甲氰菊酯和氯菊酯含量超过日本《肯定列表制度》

农药化学物质的MRL值（日本《肯定列表制度》中规

定，标准中未涉及的农药化学物质的残留量一律按照

0.01 mg·kg-1限量执行，本研究部分海产品体内胺菊

酯、甲氰菊酯和氯菊酯残留量范围分别为 0.2~234.9、
0.3~236.5 ng·g-1和 0.4~368.2 ng·g-1），超标率为 2.3%~
13.0%（图 3b），因此，本研究海产品体内胺菊酯、甲氰

菊酯和氯菊酯可能存在一定的潜在风险。∑PYRs在

菊
酯

类
农

药
含

量
Con

cen
trat

ion
ofP

YR
s/（

ng·
g-1 ）

图3 海产品中8种PYRs含量占比及含量（干质量）分布

（中位数和含量范围）

Figure 3 Concentration proportions and concentration（calculated
by dry matter）distribution of 8 PYRs in seafood

（median and concentration range）

图2 不同种类海产品间的有机氯农药残留量对比和

海产品中α-HCH/γ-HCH、（DDE+DDD）/DDTs和
o，p′-DDT/p，p′-DDT的比值

Figure 2 Comparison of the residues OCPs in different types of
seafood and ratios of α-HCH/γ-HCH，（DDE+DDD）/DDTs

and o，p′-DDT/p，p′-DDT in seafood from
the coastal waters of east China

不同字母表示处理间差异显著（P<0.05）。
Different letters indicating significant differences between

the processing data（P<0.05）.

有
机

氯
残

留
量

∑O
CP

sco
nce

ntr
atio

n/（
ng·

g-1 ）

∑OCPs∑PYRs

比
值

Pro
por

tion

联合国粮农组织和世界卫生组织 FAO and WHO
《欧盟农药残留限量管理新法规》
New regulation on pesticide residue limits
management in the European Union
日本《肯定列表制度》Positive list system in Japan
我国《食品中最大农药残留限量》
Maximum pesticide residue in food in China
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软体动物类、甲壳类和鱼类中的残留量范围分别为

5.2~447.9 ng·g-1（平均值 59.4 ng·g-1）、5.1~247.6 ng·
g-1（均值 53.3 ng·g-1）和 5.8~761.7 ng·g-1（平均值 61.7
ng·g-1）（表 2），其在 3类海产品之间的残留分布均不

存在显著差异（P>0.05，图 2a），这与钟硕良等[24]研究

得出的不同种类水生生物对水体中菊酯类农药的积

累能力存在明显的种间差异的结论不同，这可能与水

生生物种类、环境介质以及 PYRs的含量水平等因素

有关。此外，S2附近海域海产品体内 PYRs的平均残

留水平为其他海域的 2~8倍（表 2），这可能与 S2区域

城镇人口增加，GDP增长速率提高以及城镇化速度加

快从而促进对PYRs需求量不断增大有关。吴亚东[25]

的研究表明PYRs农药残留主要依赖于当地社会经济

发展，且据国家统计局数据调查，与本研究其他几个

区域相比，S2区域近 5年来的城镇化增长速率（6.5%）

高于其他几个区域（0.5%~6.3%），越来越多的城镇化

建设可能对卫生杀虫剂的需求增加，在城市卫生防护

过程中，草坪花园用气雾剂，杀跳蚤、飞虫和爬虫等使

用的大宗产品的气雾剂用量正在上升，蝇香、蟑香、电

热蚊香和蚊香等高含量菊酯类卫生用品也成为家庭

和公共场所不可或缺的产品[26]。

2.2 农药的来源分析

α-HCH/γ-HCH 的比值常用来判定 HCHs 的来

源，工业源的比值在 4~7之间，农用林丹比值接近于

1[27]。本研究区 S1~S9 采样点海产品的 α-HCH/γ-
HCH范围为 0.3~1.2（图 2b），表明我国东部海产品中

的HCHs来自于农业源。（DDE+DDD）/DDTs的比值常

用来判断DDTs的残留是来自历史残留（>0.50）还是

新的DDTs输入（≤0.50）[28]。本研究除点位 S3外，其余

点位（DDE+DDD）/DDTs 的比值均大于 0.50（图 2b），

表明DDTs主要来自历史残留，新的DDTs输入有限。

此外，常用于棉花、果树、花卉、蔬菜等的螨虫防治

的三氯杀螨醇，其合成原料和代谢产物即为DDTs，若
o，p′-DDT/p，p′-DDT的比值高于工业中的比值（0.2~
0.3），则表明污染源与农业中三氯杀螨醇的使用有

关[29]，本研究区域海产品中 o，p′-DDT/p，p′-DDT的

比值范围为 0.6~2.4（图 2b），表明本研究区域OCPs与
历史农业活动中三氯杀螨醇的使用密切相关。研究

表明，自 1983年禁令颁布以来，大部分食物样品中的

OCPs残留量已显著降低，但动物体内的生物浓缩和

生物放大作用，使得海产品中OCPs的含量有增加的

趋势[2]。如王益鸣等[30]对浙江沿海海产品的分析发

现，从 1998—2003年，海产品中 DDTs的残留量上升

了 107%；1996—2008年，在渤海湾、胶州湾、长江口、

福建沿海、山东沿海等区域海产品中均检出了OCPs，
其来源分析表明当地OCPs污染多为历史性残留和采

样区域存在三氯杀螨醇的使用[19]；刘宪杰等[31]在 2011
年对全国 25个沿海城市海产品中OCPs的污染调查

显示，HCHs和DDTs在海产品中污染较为普遍，其中

HCHs含量普遍较低，DDTs污染较严重。可以看出东

部沿海历史时期一直存在OCPs污染，且历年的OCPs
残留并未完全分解，因此结合本研究结果，OCPs的残

留污染现象仍需持续关注。

PYRs在农业、畜牧业、水产养殖业、医学和家庭

病虫防治中具有多种用途，具体可分为主要应用于城

市卫生防护的城市源和大量应用于农田水果和蔬菜

病虫害防治的农业源。近几年城市化进程的不断加

快，东部沿海城市人口的不断增加，导致用于公共卫

生防护的PYRs杀虫剂使用量不断增加，人们对PYRs
的使用正在由农业源向城市源不断转换。目前作为

家用杀虫剂的原药大多数为 PYRs，主要有胺菊酯及

其系列产品、氯氰菊酯及其系列产品、溴氰菊酯、氯菊

酯、氰戊菊酯等，其中胺菊酯使用量最大[22]，且目前卫

生用药企业主要分布在沿海省份[32]。因此，我国东部

近海海产品中PYRs污染可能主要与城市公共卫生的

防护有关。

2.3 健康风险评价

从图 4可知，本文所研究的海产品体内 OCPs和
PYRs两类农药残留的 HI值均小于 0.035，远小于 1，
说明本研究的海产品中农药残留产生的健康风险相

对较低。王莎莎[33]、王薇等[34]和张春辉[35]分别对渤海

湾海域海产品中的多溴联苯（PCBs）和多溴联苯醚

（PBDEs）、辽东半岛海域海产品中的OCPs以及广州

沿海海产品中的OCPs和多环芳烃（PAHs）等疏水性

有机污染物的研究表明，其健康风险都在可接受范围

内，这与本研究结果相似。但与本课题组对此区域海

产品中有机锡（OTCs）残留产生的风险商值[36]（均小

于 2.4）相比，健康风险值低 1~2 个数量级。因此，

PYRs和OCPs可能并非是我国东部近海海产品中影

响人体健康的主要贡献污染物。

虽然农药残留对人体产生的健康风险较低，但通

过比较不同人群之间的HI值（儿童均小于 0.035、青
少年均小于 0.023、成人均小于 0.012）仍可以发现，本

研究海产品体内两类农药的残留对儿童群体产生的

风险最高（图 4）。但是，目前尚缺乏沿海城市各个年

龄段人群的海产品摄入量数据，据国家统计局调查各
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省市居民海产品平均摄入量显示，南方沿海地区居民

海产品平均摄入量相对高于北方沿海地区，因此，本

文中采用广东省儿童平均摄入量数据进行风险计算，

结果更为保守。此外，海产品体内不同农药对人体健

康的风险贡献与残留量贡献存在一定差异（图 5），

OCPs对风险的贡献相对残留量的贡献有所升高，其中

DDTs的贡献从 40.7%上升到 48.9%，HCHs的贡献从

5.0%上升到 11.5%；而 PYRs中仅联苯菊酯和溴氰菊

酯对风险的贡献有小幅度上升。在两类农药的健康

风险中，残留量较高的DDTs和胺菊酯是主要贡献者。

3 结论

（1）我国东部近海海产品中OCPs和PYRs均有检

出，其中∑OCPs残留量总体处于较低水平，更容易蓄

积在营养级更高的鱼类体内；海产品体内∑PYRs残
留量未超过国内相关标准，且在 3类生物体内的残留

量无明显差异。两类农药除在烟台海域具有较高残

留量外，空间分布上也无显著性差异。

（2）OCPs主要来自历史残留，其中HCHs主要来

源于农业源，DDTs可能与农业中三氯杀螨醇的使用

有关；∑PYRs的残留主要与用于公共卫生防护杀虫

剂的城市源有关。

（3）两类农药总的风险指数均小于 0.035，远低于

能够危害人体健康的残留水平。不同人群相比较而

言，两类农药对儿童产生的风险较高，但仍在可接受

风险范围内，且OCPs相对PYRs对人体的健康风险贡

献更大。此外，在 PYRs中除需关注主要风险贡献者

胺菊酯外，风险贡献有所上升的联苯菊酯和溴氰菊酯

带来的潜在风险也需额外关注。
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