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兽药抗生素被大量的应用于动物疾病的治疗与

促进动物的生长[1]，在地表水、土壤、地下水及沉积物
等环境介质中广泛地检测到各类抗生素的残留，越来

越多的研究表明，兽用抗生素类药物已成为环境中抗

生素等新型污染物的主要来源[2]。抗生素具有杀灭细
菌或者抑制其生长的作用，具有较强的生物活性，其

对生态环境、人类及动物健康的影响引起了广泛的关

注[3-5]。研究表明，抗生素可通过植物吸收迁移至高等
植物体内[6]，Aust等[5]研究发现，在从未给药的对照组
的牛粪中检出金霉素与磺胺嘧啶的残留，表明抗生素
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摘 要：为研究有机肥中残留抗生素在土壤-蔬菜体系中的迁移，采用盆栽试验研究了小白菜和白萝卜对四环素类抗生素的吸收富
集情况。结果表明：小白菜、白萝卜对 4种抗生素均有吸收，作物组织中抗生素的浓度随土壤中浓度的升高而增加，表现出显著的正
相关。当粪肥中抗生素浓度由 20 mg·kg-1增加到 50 mg·kg-1时，小白菜茎叶中 4种抗生素的含量分别增加了 67%（四环素，TC）、
105%（土霉素，OTC）、71%（金霉素，CTC）和 83%（强力霉素，DC），其最高含量分别为（51.56依8.85）（TC）、（31.89依4.29）（OTC）、（37.58依
5.84）（CTC）、（17.73依2.39）（DC）滋g·kg-1，萝卜组织中 4种抗生素的含量分别增加了 58 %（TC）、41%（OTC）、88%（CTC）和 24%
（DC），其最高含量分别为（13.93依1.96）（TC）、（14.39依 1.16）（OTC）、（17.30依 3.05）（CTC）、（8.86依1.28）（DC）滋g·kg-1。土壤性质影响抗生
素向作物中的迁移，红壤处理与砂壤处理比，4种抗生素在萝卜茎叶与小白菜茎叶中的浓度分别降低了 11%~44%和 21%~47%。
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Abstract：Veterinary antibiotics may enter soil-plant system via soil applications of animal manure, posing risks to human health. A mi原
croplot experiment was conducted in greenhouse to investigate the uptake of selected four tetracycline antibiotics, including tetracycline（TC）,
oxytetracyline（OTC）, chlortetracycline（CTC）, and doxytetracyline（DC）by pakchoi and radish grown in a manure-amended soil. Treat原
ments were 0, 5, 20, 50 mg antibiotics kg-1 of manure. The manure was applied at a rate of 20 000 kg·hm-2. Both crops took up four antibiotics
during 35 d（pakchoi）and 50 d（radish）periods. Concentrations of the antibiotics in plant increased with increasing antibiotics in soils, and
they showed a significant positive correlation. When the concentrations of antibiotics in manure were increased from 20 mg·kg-1 to 50 mg·kg-1,
the concentrations of four antibiotics in plants were increased by 67%（TC）, 105%（OTC）, 71%（CTC）, and 83%（DC）for pakchoi and 58%
（TC）, 41%（OTC）, 88%（CTC）, and 24%（DC）for radish. The maximum concentration was（51.56依8.85）（TC）,（31.89依4.29）（OTC）,
（37.58依5.84）（CTC）, and（17.73依2.39）（DC）滋g·kg-1 in pakchoi and（13.93依1.96）（TC）,（14.39依 1.16）（OTC）,（17.30依 3.05）（CTC）,
and（8.86依 1.28）（DC）滋g·kg-1 fresh weight in radish. Soil properties greatly affected the uptake of four tetracycline antibiotics by crops.
Compared to sandy loam soil, concentrations of antibiotics in radish and pakchoi cultivated in red soil decreased by 11%~44% and 21%~
47%, respectively. These results indicate that consuming produces from soils amended with manures containing low -levels of antibiotics
might pose potential risks to human health.
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不仅广泛存在于养殖废弃物及周边环境中，还可通过

径流及渗流向更广泛的环境中迁移扩散，并在食物链

中迁移累积，给生态环境及人类健康带来不可预知的

潜在威胁。四环素类抗生素是应用最为广泛的抗生素

之一，大量残留于养殖场的粪便、周边土壤、地表水

及地下水等介质中，浓度从几 ng·kg-1（L-1）至几百mg·
kg-1（L-1）[7]不等。关于这类物质在环境中的残留、分布
及各种介质中的吸附解吸已开展了初步的研究 [8-12]，
然而对于四环素类抗生素在土壤-植物系统中的迁
移，特别是在农作物中残留累积及通过食物链对人

体带来的可能危害的研究尚十分缺乏[13-15]。本文以我
国各地广泛种植的白萝卜与小白菜为受试作物，通过

半自然条件下的盆栽试验研究用量最大、环境中分布

最为广泛的四环素类抗生素在施肥土壤-作物体系的
迁移累积规律，为评估畜禽粪便农田利用过程中残留

抗生素的生态安全及对人类健康的潜在危害提供必

要支撑，为有机肥的环境风险管理提供依据。

1 材料与方法

1.1 试验地与材料
供试土壤：海南省文昌市锦山镇农田土壤（砂壤）

与林地土壤（红壤）。砂壤的基本理化性质为：有机质

9.86 g·kg-1；总氮、总磷与总钾分别为 0.561、0.143 与
0.533 g·kg-1；阳离子交换量为 12.17 cmol（+）·kg-1；交
换性酸为 0.67 cmol（+）·kg-1；pH 值（水颐土=2.5颐1）为
7.33。红壤的基本理化性质为：有机质 0.28 g·kg-1；总
氮、总磷与总钾分别为 0.72、0.217 g·kg-1与 0.321 g·
kg-1；阳离子交换量为 21.03 cmol（+）·kg-1；交换性酸
为 2.21 cmol（+）·kg-1；pH值（水颐土=2.5颐1）为 4.26。

供试蔬菜品种：选取在我国南北各地广泛种植的

白萝卜与小白菜为试验对象。

试验用的土霉素、四环素、金霉素、强力霉素粉剂

购于当地兽药店，经测定含量分别为土霉素（95.3%）、
四环素（93.6%）、金霉素（19.5%）、强力霉素（94.5%），
将上述兽药用水溶解，配成浓度各为 1.0 g·L-1的混
合溶液。

试验用猪粪：试验猪粪采自环境保护部华南环境

科学研究所海南试验站养殖场，饲料为猪场自行配

制，未添加任何抗生素。

1.2 试验方法及设计
1.2.1 盆栽设施

盆栽试验在大棚内进行，大棚内建水泥池作为盆

栽装置，每池规格为长 1.0 m伊宽 1.0 m伊深 0.80 m，池

四周及底部用水泥做防渗处理。根据试验基地土壤剖

面，分别从下往上依次填 25 cm沙土、15 cm白粘土，
灌水使其自然沉紧。从试验基地内取耕作层土壤（砂

壤）与附近林地土壤（红壤），过筛去除石块、草根、树

根等，混合均匀后分别装填于试验池内，每池耕作层

土壤 40 cm。试验用砂壤及红壤经检测均不含四环素
类抗生素。

1.2.2 试验设计
试验共设 3个污染水平、一个对照处理，2种作

物与 2种土壤共 12个处理，每处理重复 3次。抗生素
浓度分别为 0、5、20、50 mg·kg-1粪肥，每池施肥 2 kg。

土壤中抗生素的施入：依据当地种植习惯，白萝

卜与小白菜按施猪粪 15~22.5 t·hm-2计算，每池施猪
粪 2 kg。分别取一定体积浓度为 1.0 g·L-1的 4种抗生
素混合溶液加入到猪粪中，搅拌均匀，室温下放置平

衡 2 h，然后将液体粪肥喷洒于土壤表层，人工翻土使
之与耕作层土壤（0~15 cm）混合均匀，施肥后自然状
态下放置 24 h后播种。以理论计算的抗生素浓度为
原始浓度进行讨论。

播种：采用种子直播的方式种植作物，每试验池

播萝卜种子 40颗、小白菜种子 60颗，发芽后进行间苗，
分别留下 20株和 40株生长良好的萝卜及小白菜。
1.2.3 盆栽试验实施与采样

2010 年 6月 10 日播种，发芽后进行间苗，萝卜
每池保留 20株，小白菜每池保留 40株。试验期间用
蒸馏水浇灌，人工除草与防治虫害，不喷洒农药。

分别于小白菜（35 d）和白萝卜（50 d）收获期采集
全株样，依次用自来水、蒸馏水清洗，滤纸吸干水分。

小白菜全株分成根（地下部分）与茎叶（地上部分），白

萝卜全株分成萝卜与茎叶，分别将两部分切成碎末后

用自封口袋密封保存待测。

1.3 样品处理与分析
1.3.1 样品预处理

抗生素的提取：称取 10.0 g切成碎末的新鲜蔬
菜样品于具塞三角瓶中，加入 20 mL 0.02 mol·L-1氯
化镁-柠檬酸混合溶液于 45 益下振荡提取 45 min，
过滤，残渣再用 20 mL甲醇重复提取 1次，将甲醇提
取液过滤转移至磨口三角瓶中，旋转蒸发浓缩挥发

除去甲醇，用 5 mL 0.02 mol·L-1氯化镁-柠檬酸混合
溶液复溶，与氯化镁-柠檬酸提取液混合后待过柱净
化富集。

固相萃取：将上述提取液以 5 mL·min-1左右的速
度过经活化 Oasis HLB（6 mL，200 mg）固相萃取小柱，
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随后依次用 5 mL纯水与 5 mL氯化镁-柠檬酸溶液冲
洗小柱，继续真空干燥 5 min。用 12 mL含 10%甲醇
的乙酸乙酯淋洗萃取柱，洗脱液收集于磨口三角瓶中，

在旋转蒸发器上浓缩至约 1 mL，再用氮气流浓缩至干，
用甲醇定容至 2 mL，过 0.22 滋m有机相滤膜待测。
1.3.2 HPLC-MS/MS分析和质量控制

色谱柱：ZORBAX SB-C18（2.1伊100 mm 1.8Mi原
cron），柱温：30 益，流速：0.3 mL·min-1，进样量：5 滋L，
流动相 A为水（1 mmol·L-1三氟乙酸），B为甲醇。梯
度洗脱程序：开始时流动相 B占 10%，3 min时上升
到 30%，8 min时上升到 50%，12 min 升到 90%，12.1
min降到 10%，运行 3 min。质谱条件：电离源模式：
ESI（+），雾化气：氮气，雾化气压力：40 psi，干燥气流
量：10 L·min-1，干燥气温度：350 益，离子喷雾电压：
3500 V。目标化合物定性离子及标准曲线见表 1。

采用加标法测定 4种抗生素的回收率，回收率分
别为：土霉素 64%~ 92.7%、四环素 73.7%~90.6%、金
霉素 76.5%~113%和强力霉素 75.3~89.5%，所有变异
系数小于 10.54%。

1.4数据处理
数据处理采用 Excel 2011与 SPSS 15.0完成。

2 结果与分析

2.1小白菜与白萝卜中抗生素的累积特征
小白菜与白萝卜中抗生素的残留情况如表 2所

示。4种抗生素均可被小白菜与白萝卜从施肥土壤中
吸收富集。猪粪中抗生素浓度越高，作物中抗生素的

残留浓度越高。当猪粪中抗生素从 20 mg·kg-1增加到
50 mg·kg-1时，小白菜根中和茎叶中四环素、土霉素、
金霉素、强力霉素的含量分别增加了 32%、98%、
86%、31%和 67%、105%、71%、83%。白萝卜皮肉与茎
叶中四环素、土霉素、金霉素、强力霉素的含量分别增

加了 58%、41%、88%、24%和 19%、31%、39%、40%。
各处理浓度下，收获时（35 d）小白菜根、茎叶中 4 种
抗生素的最高累积浓度分别为：四环素（51.56依8.85）、
（44.83依4.47）滋g·kg-1；土霉素（31.89依4.29）、（27.66依
3.44）滋g·kg-1；金霉素（37.58依5.84）、（17.21依 3.15）滋g·
kg-1；强力霉素（17.73依2.39）、（11.90依 2.13）滋g·kg-1；收

表 1 4种抗生素的保留时间、定性定量离子对及线性方程与范围
Table 1 The retention time and ion pair for quantitative analysis and regression equation , correlation cofficients for 4 TCs

抗生素 保留时间/min 定量离子 CE（V） 校准曲线方程 R2 线性范围/滋g·mL-1

四环素 7.7 445.2/410 18 y=48 491.17x-1 387.18 0.999 1 0.05~2.0
土霉素 7.8 461.2/426 18 y=25 971.53x-315.39 0.994 4 0.05~2.0
金霉素 10.0 479.2/444 20 y=43 109.03x-990.82 0.995 5 0.05~2.0
强力霉素 11.5 445.1/428 15 y=60 863.74x-1 654.25 0.990 2 0.05~2.0

贺德春，等：小白菜和白萝卜对四环素类抗生素的吸收累积特征

表 2 不同处理水平下作物中抗生素残留（滋g·kg-1鲜重）
Table 2 Average concentrations of antibiotics in pakchoi and radish in various treatment

抗生素 处理浓度/mg·kg-1 小白菜茎叶 小白菜根 萝卜茎叶 萝卜根

四环素 5 13.78（2.48）b 5.2（1.28）c 1.16（0.20）c 3.29（0.91）b
20 39.05（8.39）ab 26.79（8.48）b 5.7（1.08）b 11.71（3.56）a
50 51.56（3.85）a 44.8（4.47）a 9.02（0.47）a 13.93（1.96）a

土霉素 5 7.8（1.75）b 5.34（1.41）c 1.85（0.54）b 2.78（0.89）b
20 16.09（4.26）b 13.46（3.71）b 8.14（1.85）a 11.02（2.22）a
50 31.22（4.29）a 27.66（3.44）a 11.49（1.14）a 14.38（1.16）a

金霉素 5 8.66（2.23）c 4.25（0.82）c 1.06（0.24）c 3.16（0.85）b
20 20.14（3.74）b 10.05（1.66）b 5.23（0.89）b 12.4（3.50）a
50 37.54（5.84）a 17.21（3.15）a 9.86（1.42）a 17.3（2.05）a

强力霉素 5 4.72（1.30）b 2.04（0.35）c 1.19（0.26）b 1.81（0.49）b
20 13.77（3.26）a 6.47（1.34）b 2.73（0.85）a 6.34（1.21）a
50 17.73（2.39）a 11.9（2.13）a 3.4（0.62）a 8.60（1.28）a

注：不同小写字母表示同一抗生素在不同处理浓度下差异显著（P<0.05）。
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表 3 抗生素在作物不同部位的浓度分布（滋g·kg-1鲜重）
Table 3 Concentrations of antibiotics in different tissues of pakchoi and radish

抗生素
根 茎 叶 直根 皮 肉 茎 叶

四环素 57.18 37.38 45.67 8.34 11.65 6.75 10.46 15.34
土霉素 35.04 24.3 27.08 11.43 15.73 8.22 12.45 17.62
金霉素 37.74 12.66 20.08 7.55 12.71 5.32 14.83 26.77
强力霉素 17.56 10.22 13.1 6.44 5.14. 2.36 6.98 12.13

白菜 萝卜

获时（50 d）白萝卜皮肉、茎叶中 4种抗生素的最高累
积浓度分别为：四环素（9.02依0.47）、（13.93依1.96）滋g·
kg-1；土霉素（11.49依1.14）、（14.39依 1.16）滋g·kg-1；金霉
素（9.86依1.42）、（17.30依 32.05）滋g·kg -1；强力霉素
（3.40依2.39）、（8.86依 1.28）滋g·kg-1。
2.2 土壤性质对作物吸收抗生素的影响

试验比较了小白菜、白萝卜在砂壤与红壤两种土

壤中对 4种抗生素的吸收累积情况（图 1）。不同类型
土壤中作物对抗生素的吸收累积能力差异明显，两种

作物从砂壤中吸收抗生素的能力远高于从红壤中吸

收抗生素的能力。当粪肥中抗生素浓度为 50 mg·kg-1

时，红壤处理与砂壤处理比，白萝卜皮肉与茎叶中 4
种抗生素的浓度分别降低了 51%（TC）、54%（OTC）、
66%（CTC）、41%（DC）和 11%（TC）、10%（OTC）、44%
（CTC）、35%（DC）；小白菜根与茎叶中 4种抗生素的
浓度则分别减少了 39%（TC）、35%（OTC）、45%（CTC）、
11%（DC）和 47%（TC）、28%（OTC）、41%（CTC）、21%
（DC）。
2.3 抗生素在植物组织中的分布特征

取收获期采集的小白菜与白萝卜样品，小白菜样

分成根、茎、叶 3部分，白萝卜分成根、皮、肉、茎、叶5
部分，分别测定其中抗生素的含量，两种作物各部分

中抗生素的分布见表 3。4种抗生素在作物体内具有
相似的分布规律，在不同植物体内的分布有所不同，

在小白菜组织中 4种抗生素的浓度分布为根跃叶跃茎，
在白萝卜组织中的分布为叶跃皮跃根跃茎跃肉，说明 4
种抗生素在不同品种植物体内具有不同的转运系数。

3 讨论

3.1 抗生素种类对作物吸收的影响
本研究中 4种四环素类抗生素在植物体内的含

量为 1~52 滋g·kg-1鲜重，与 Kumer等[15]报道金霉素在
植物体内的浓度（2~17 滋g·kg-1鲜重）及 Boxall 等 [16]

的研究结果（3~38 滋g·kg -1 鲜重）较为接近，低于
Dollirer等[14]报道的磺胺嘧啶在植物体内的浓度（8~
100 滋g·kg-1鲜重）。本研究表明，作物对抗生素的吸
收累积不仅取决于作物的种类，还与土壤性质及抗生

素本身的性质密切相关[13]。本研究及相关研究均证明
有机肥源抗生素存在向高等植物迁移累积的现象，而

这种累积可随食物链的传递最终进入人体。

3.2 土壤性质对作物累积抗生素的影响
本研究表明土壤性质影响作物从土壤中吸收累

积抗生素。资料表明，四环素类抗生素在酸性土壤中

降解及吸附性均小于碱性土壤中[11,17-20]，本研究所用

图 1 不同土壤种植白菜（a）及萝卜（b）中抗生素残留量鲜重
Figure 1 Tetracycline antibiotics concentration in pakchoi（a）and radish（b）cultivated in different soil
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红壤pH值在 4.26左右，远低于砂壤的 pH值（7.25），
根据抗生素在不同 pH 值条件下的降解特性与迁移
特性分析，红壤中的抗生素应当比砂壤具有更长的半

衰期与更好的移动性，因而可能更易向植物体内迁

移，而本研究的结果恰好相反，说明土壤中残留抗生

素向植物体内的迁移能力受更多更复杂因素的影响，

需要更多的研究予以探讨。同一作物从不同土壤中吸

收累积抗生素的能力不同，在有机肥源抗生素的风险

评价中应当引起重视。

4 结论

（1）小白菜与白萝卜均可从施肥土壤中吸收富集
四环素类抗生素，小白菜对抗生素的富集能力远大于

白萝卜。

（2）蔬菜组织中抗生素浓度随着土壤中抗生素浓
度的增加而升高。

（3）不同土壤类型中抗生素向植物体内迁移的
效率不同，在有机肥的农业利用风险管理中应当引起

重视。
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