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熊荻菲菲１，熊　珂１，伍　萍１，巩仔鹏１，２，陈思颖１，２，兰燕宇２，３，王爱民２，３

（１．贵州医科大学 贵州省药物制剂重点实验室，贵州 贵阳　５５０００４；２．贵州医科大学 药学院，贵州 贵阳　５５０００４；３．贵州医科大学 民族

药与中药开发应用教育部工程研究中心，贵州 贵阳　５５０００４）

［摘　要］目的：测定１０批黔产羊耳菊药材中的重金属汞、砷、铅、镉及铜的含量，评价黔产羊耳菊药材的质量
及安全性。方法：１０批不同产地（黔产）羊耳菊药材，采用石墨炉原子吸收光谱法测定药材中铅、镉、铜的含量，
原子荧光光度法测定药材中砷、汞的含量，以《药用植物及制剂进出口绿色行业标准》对１０批药材中重金属含量
进行评价。结果：被测定的１０批黔产羊耳菊药材中铅、铜、砷的含量均未超出限定标准，有１批罗甸药材中汞的
含量超出限定标准；除１批惠水药材及１批罗甸药材外，其余药材中镉的含量均超出限定标准。结论：贵州省内
不同产地的羊耳菊药材中重金属的含量存在较大差异，镉含量超标较为严重。
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　　羊耳菊又名白牛胆，为菊科旋覆花属植物的新
鲜或干燥全草，属南方民间草药，性辛、微苦，具有

解毒消肿，疏风散热、祛痰定喘的功效［１－２］。以羊

耳菊为主药研制的中药新药有“菊黄上清含片”及

“莲菊感冒胶囊”等［３－４］，羊耳菊是这些制剂的主

要成分之一，其产地及质量关系到这些中药制剂的

疗效及安全性。中药材在生长过程中易受到土壤

环境的影响，土壤中的重金属元素铅、镉及铜等可

从中草药的根部吸收，当残留过量会产生毒性，影

响用药的安全性［５－６］。检测中药材中重金属的含

量对用药安全具有重要的意义。为综合评价黔产

羊耳菊药材的质量及安全性，本研究收集了１０批
贵州省不同产地的羊耳菊药材，分别测定药材中

铅、镉、铜、砷及汞的含量，评价黔产羊耳菊药材的

质量及安全性，为进一步提高黔产羊耳菊为原料的

相关制剂的质量和安全性提供参考。

１　材料与方法

１．１　样品、仪器及试剂
实验所用羊耳菊药材采自贵州省内的不同产

地，由贵州省食品药品检验所李杨主管中药师鉴定

为羊耳菊Ｉｎｕｌａｃａｐｐａ（Ｂｕｃｈ．－Ｈａｍ．ｅｘＤ．Ｄｏｎ）干
燥全草，产地及编号见表１。仪器及试剂为 ＡＡｎａ
ｌｙｓｔ８００原子吸收光谱仪（美国ＰｅｒｋｉｎＥｌｍｅｒ公司），
ＡＦＳ－８２２０原子荧光光度计（北京吉天仪器有限公
司），Ａｇｉｌｅｎｔ７８９０Ａ气相色谱仪，ＥＨ２０Ａｐｌｕｓ电子
温控加热板（北京莱伯泰科仪器股份有限公司），

聚四氟乙烯高压消解罐（南京瑞尼克科技开发有

表１　１０批黔产羊耳菊药材的编号及产地
Ｔａｂ．１　Ｎｕｍｂｅｒａｎｄｐｌａｃｅｏｆｏｒｉｇｉｎｏｆｔｈｅ

１０ｂａｔｃｈｅｓｏｆＩｎｕｌａｃａｐｐａ

样品编号 产地

１ 惠水

２ 惠水

３ 罗甸

４ 罗甸

５ 长田

６ 长田

７ 高坡

８ 断杉

９ 边阳

１０ 长顺

限公司），ＢＵＨＣＩＲ－２００旋转蒸发仪（瑞士ＢＵＣＨＩ
公司）。铅标准溶液（１μｇ／Ｌ，ＧＳＢ０４－１７４２－
２００４）、镉标准溶液（１μｇ／Ｌ，ＧＳＢ０４－１７２１－
２００４）、汞标准溶液（１μｇ／Ｌ，ＧＳＢ０４－１７２９－
２００４）、砷标准溶液（１μｇ／Ｌ，ＧＳＢ０４－１７１４－
２００４）、铜标准溶液（１μｇ／Ｌ，ＧＳＢ０４－１７２５－
２００４），均购自国家有色金属及电子材料分析中
心；硝酸、盐酸为优级纯，其余试剂为分析纯。

１．２　对照品溶液的制备
汞、砷标准溶液：分别吸取汞、砷标准溶液

０５ｍＬ用水定容至１００ｍＬ，得到汞、砷储备液；分
别吸取汞、砷储备液１０ｍＬ及５０ｍＬ分别用水定
容至１００ｍＬ和５０ｍＬ，得到汞、砷使用液。分别吸
取汞使用液０、０１、０２、０４、０８及１０ｍＬ，各加
入浓盐酸２５ｍＬ摇匀，用水定容至５０ｍＬ，得００、
０１、０２、０４、０８及 １０μｇ／Ｌ汞标准系列溶液；
分别吸取砷使用液０、０１、０２、０５、１０及２０ｍＬ，
各加入浓盐酸２５ｍＬ和１０％硫脲溶液５ｍＬ中摇
匀，用水定容至 ５０ｍＬ得 ００、１０、２０、５０、１００
及２００μｇ／Ｌ砷标准系列溶液。铅、镉及铜标准溶
液的制备：分别吸取铅、镉、铜标准溶液１０、０５及
１０ｍＬ用水定容至１００ｍＬ，分别得到铅、镉及铜储
备液，分别吸取铅、镉储备液各０５ｍＬ，分别加入
浓盐酸０５ｍＬ，用水定容至１００ｍＬ，得到５０μｇ／Ｌ
铅和２５μｇ／Ｌ镉使用液；分别吸取铜储备液００、
０５、１０、２０、３０及 ４０ｍＬ，分别加入浓盐酸
０５ｍＬ，用水定容至５０ｍＬ，得００、０１、０２、０４、
０６及０８μｇ／Ｌ铜标准系列溶液。
１３　供试品溶液的制备

羊耳菊药材干燥粉碎后过４０目筛，称取０５ｇ
置于高压消解罐内罐中，加硝酸７ｍＬ，将内罐放入
不锈钢套拧紧密封放入电热鼓风干燥箱 １８０℃、
３ｈ，取出冷却至室温后，将内罐取出置于控温电热
板上１５０℃加热至消解液约挥至１ｍＬ，冷却后用
水少量多次转移至２５ｍＬ容量瓶中，汞、铅、镉、铜
供试品溶液中加浓盐酸２５ｍＬ，用水定容至２５ｍＬ
即得；砷供试品溶液中加浓盐酸２５ｍＬ与１０％硫
脲５ｍＬ，用水定容至２５ｍＬ即得。测定参数：汞、
砷仪器工作参数的设定见表２，铅、镉、铜仪器工作
参数的设定见表３。
１４　方法学考察
１４１　线性关系考察　取“１２”项下制备的重金
属标准系列溶液，分别按表２及表３参数检测，以
吸收度或荧光值（Ａ）为纵坐标，以标准溶液浓度
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（Ｃ）为横坐标，绘制标准曲线并进行线性回归，得
回归方程及相关系数（ｒ）见表４，表明线性关系良
好。

１４２　精密度试验　取同一批羊耳菊药材，按
“１３”项下方法制备供试品，按表２及表３参数检
测，连续测定荧光值及吸光度６次，汞、砷、铅、镉及
铜含量ＲＳＤ值范围为０８５％ ～３７８％，表明仪器
精密度良好。

表２　原子荧光光度法工作参数表
Ｔａｂ．２　Ａｔｏｍｉｃｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙ

ｗｏｒｋｉｎｇｐａｒａｍｅｔｅｒｔａｂｌｅ

元素
波长

（ｎｍ）
灯电流

（ｍＡ）
狭缝

（ｎｍ）
还原剂

汞 ２５３７ １２ ０７ ０８％ＮａＢＨ４溶液
砷 １９３７ １２ ０７ ０８％ＮａＢＨ４溶液

表３　原子吸收光谱法仪器工作参数
Ｔａｂ．３　Ｗｏｒｋｉｎｇｐａｒａｍｅｔｅｒｓｏｆｉｎｓｔｒｕｍｅｎｔｆｏｒａｔｏｍｉｃａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙ

元素 波长（ｎｍ） 灯电流（ｍＡ） 狭缝（ｎｍ）
干燥温度／持续时间

（℃／ｓ）
灰化温度／持续时间

（℃／ｓ）
原子化温度／持续时间

（℃／ｓ）
铅 ２８３３ ２０ ０７ １１０／２５ ８００／２５ １７００／５
镉 ２２８８ ２５ ０７ １１０／３０ ９５０／２０ １６００／５
铜 ３２４８ １５ ０７ １１０／２０ １２００／２０　 １９００／５

表４　各元素标准曲线回归方程及相关系数
Ｔａｂ．４　Ｔｈｅｒｅｇｒｅｓｓｉｏｎｅｑｕａｔｉｏｎａｎｄｃｏｒｒｅｌａｔｉｏｎ
ｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｏｆｔｈｅｓｔａｎｄａｒｄｃｕｒｖｅｏｆｅａｃｈｅｌｅｍｅｎｔ
元素 回归方程 ｒ
Ａｓ Ａ＝１０４６９８９Ｃ＋３９５４５３ ０９９９５
Ｈｇ Ａ＝７５３８１０７Ｃ＋１７５９０３ ０９９９１
Ｐｂ Ａ＝０００３７Ｃ－００００３ ０９９９９
Ｃｄ Ａ＝０００４５Ｃ＋０００１８ ０９９９２
Ｃｕ Ａ＝０００２４Ｃ＋０００５９ ０９９９５

１４３　重复性试验　取同一批羊耳菊药材６份，
按“１３”项下方法制备供试品，按表２及表３参数
检测，分别测定各样品的荧光值及吸光度值，汞、

砷、铅、镉及铜的 ＲＳＤ值分别为 ３１７％、２１９％、
２８５％、５４９％及４１３％，表明该方法的重复性良
好。

１４４　回收率试验　取羊耳菊药材９份，分成高、
中、低３组，每组分别精密加入一定量的汞、砷、铅、
镉及铜标准溶液，每份样品按“１３”项下方法制备
供试品，按表２及表３参数检测，计算回收率。汞、
砷、铅、镉及铜的回收率分别为９９５％ ～１０１４％、
９７４％ ～１０３５％、９８４％ ～１００３％、９８７％ ～
１０５８％及９９１％～１０１９％，汞、砷、铅、镉及铜的
ＲＳＤ值分别为１３８％ ～１４７％、０４５％ ～２２３％、
１４３％ ～３６４％、２１２％ ～５６７％及 １２１％ ～
６８７％，表明该方法准确度良好。

２　结果

依据《药用植物及制剂进出口行业绿色标准》

（ＷＭ／Ｔ２－２００４）［７］中各元素的限量指标：汞≤
０２ｎｇ／ｇ、砷≤ ２ｎｇ／ｇ、铅≤ ５ｎｇ／ｇ、镉≤ ０３ｎｇ／
ｇ、铜≤ ２０ｎｇ／ｇ，本次检测的贵州省１０批羊耳菊药
材中铅、铜、砷的含量均未超出限定标准，只有１批
罗甸药材中汞的含量超出限定标准；除１批惠水药
材及 １批罗甸药材外，其余药材中镉的含量均超
出限定标准。见表５。

表５　贵州省不同产地羊耳菊药材中
重金属含量测定结果

Ｔａｂ．５　Ｄｅｔｅｒｍｉｎａｔｉｏｎｏｆｈｅａｖｙｍｅｔａｌｃｏｎｔｅｎｔｉｎ
ＩｎｕｌａｃａｐｐａｆｒｏｍｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｒｏｄｕｃｉｎｇａｒｅａｉｎＧｕｉｚｈｏｕ

样品编号 产地
重金属（ｎｇ／ｇ）

汞 砷 铅 镉 铜

１ 惠水 ００１０ ０２１１ ２１２０６ ０２９６８０　１０４６
２ 惠水 ００６３ ０３５７ １６７５４ ０８２０１３（１）１２４９
３ 罗甸 ０００５ ０１１６ １５１７９ ０１９０７１ １０１２
４ 罗甸 ０２６６（１） ０５０９ ４２４５７ ０８６４７３（１）１１５２
５ 长田 ００７７ ０２３９ ３３２３１ ０９６１６６（１）１３７３
６ 长田 ００６３ ０２３８ ２１３９０ ０５２１４１（１）１７３６
７ 高坡 ００９８ ０７５９ ２２２２５ ２０７７６０（１）１４８９
８ 断杉 ０００５ ０１００ ２６９０１ １３１１３０（１） ９６８
９ 边阳 ００５１ ０２３６ ２３４５３ ０３４０５５（１）１３６２
１０ 长顺 ０１９８ ０２１４ ３６８７８ ０４５８９３（１）１５３７

注：（１）为超出限定标准

３　讨论

中药材中重金属超标不仅成为中药材质量的

安全隐患，还关系到中药饮片及中成药的用药安

全，也制约了中药材及其制剂的出口。发达国家对

３２０１

　９期 熊荻菲菲等　黔产羊耳菊药材中的重金属残留分析



重金属超标而形成的“贸易壁垒”已成为我国中药

出口创汇的一大障碍，同时也导致众多国家对中医

药的疗效和安全性产生质疑。中药材作为中药饮

片和中成药的原料，是中药重金属残留的直接来

源，对其进行监测，并加以控制，是解决中药重金属

残留问题的关键环节之一［８］。目前为止只有云

南、四川、贵州 ３个省区对羊耳菊制定过质量标
准［１０］，并且收录在《中国药典》中，但也仅有１９７７
版进行了收录，并且现有标准对羊耳菊药材的质量

控制方法都较为简单，且都没有重金属的检测及限

量标准。因此，本研究通过对贵州不同产地的１０
批羊耳菊药材的５种重金属进行测定，以期为羊耳
菊药材的质量评价、临床用药安全以及制定该药材

中重金属限量标准提供参考依据。

通过对贵州省不同产地的１０批地羊耳菊药材
中重金属含量检测结果可看出，不同产地的羊耳菊

药材中重金属的含量存在着显著的差异，重金属

汞、镉有超标现象，其中镉的超标尤为严重，被测定

样品中镉的残留量最大的超过限定标准约 ６倍。
有研究报道叶国华等［１０］

!

究了贵州省１１个中药
材基地的２１种中药材，分析检测了其中所含汞、
砷、铅、镉、铜等５种重金属元素，结果中镉含量高
达６３２％，超标率也最为严重。自然界大环境如
空气、土壤、水质等是中药材重金属污染的途径之

一，在相同的ｐＨ条件下，镉在土壤中比铅、铜的溶
解度大。土壤对镉有很强的吸附力，特别是黏土和

有机质多的土壤吸附镉的能力较强，容易造成镉的

富积［１１］。同时，羊耳菊药材可能对镉有较强的富

集能力，这些原因可能是导致贵州不同产地羊耳菊

药材中镉的残留量差异较大或超标的原因。羊耳

菊药材在抗菌、抗炎等方面有很好的开发应用前

景，但目前所用的羊耳菊药材基本都为野生品种，

而从本研究所测定的结果中可以看出，自然界大环

境对该药材中重金属含量有较大的影响，且野生品

种在生长过程中易受到环境影响而富集有害元素。

因此，为了更好的保证该药材质量建议进行人工种

植，并对药材相关产地的土壤、空气、水分等环境影

响因素进一步分析，为羊耳菊药材人工种植提供较

好的种植方案。同时建立相应的 ＧＡＰ种植基地，
以期控制土壤及水质等因素所带来的重金属污染，

从源头上避免重金属污染源的引入，从而保障羊耳

菊药材临床用药的安全性。
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