
基于健康风险评价的再生水间接补充饮用水

雌激素标准制定方法

吴乾元
’,

邵一如 ’,

孙艳
2 ,

胡洪营
‘

,

2 ,

(l
.

清华大学深圳研究生院深圳市环境微生物利用与安全控制重点实验室
,

深圳 5 18 0 5 5 ; 2
.

清

华大学环境学院环境环境模拟与污染控制国家重点联合实验室
、

国家环境保护环境微生物利用与

安全控制重点实验室
,

北京 10 0 0 84)

摘要
:

再生水间接补充饮用水是城镇污水再生利用的潜在重要途径
,

但国内外缺乏相关水质标准

及其指定方法
。

本文针对再生水经河流补给湖库型水源地的典型场景
,

基于健康风险评价模型
,

根据雌激素的剂量效应关系
、

雌激素在水体
、

饮用水处理过程中的去除规律以及再生水占水源水

比例
,

建立了再生水雌激素标准限值的制定方法
。
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城镇污水再生利用是解决我国水资源短缺的重要途径
,

再生水补充饮用水是一

种具有发展前景的再生水利用方式
。

再生水补充饮用水包括直接补充
、

无计划间接

补充和有计划间接补充 3 种利用方式 (杨扬等
,

2 0 12)
,

其中无计划间接补充饮用

水在国内外普遍存在
,

其是指上游城市向河流
、

湖库中排放再生水
,

下游城市从含

有再生水的河流
、

湖库中取水作为饮用水源
。

处理不当的再生水中可能存在一些微

量的有毒有害污染物
、

重金属和病源微生物
,

随着再生水进入饮用水中
,

并通过摄

入途径进入人体
,

从而引发潜在健康风险 (杨扬等
,

2 0 12 )
。

环境雌激素由于其对生物的内分泌干扰性及在世界各地饮用水中的频繁检出
,

成为学者们关注的重点 (B圣a之ej K
,
e t al

,

20 0 8 : B e n o it R
,
e t a l

,

2 0 12 : Ia n R
.

F, et al
,

2 00 6 )
。

环境雌激素种类繁多
,

其中类固醇类雌激素和酚类雌激素在水体中的最为普遍
,

这

两类物质在生物毒性实验中都对生物生殖和发育系统产生不良影响 (W H o, 2 00 0;

U S EPA
,

2 0 13 :EU
,

20 02 : A kira H
,
e t al

,

20 0 1 )
。

同时
,

类固醇类雌激素和双酚 A 在小

鼠实验中
,

表现出了引起一些器官肿瘤发生率上升的效应 (w H O
,

2 0 0 0; 任东升等
,

2 0 12 )
。

因此
,

评价和控制环境雌激素等污染物是保证再生水补充饮用水安全的必

要措施
。

我国在 2 00 2一2 00 7 年期间颁布了再生水回用于市政杂用
、

景观环境
、

地下水回

灌
、

工业用水和农业灌溉等一系列水质标准
,

但是尚未制定再生水补充饮用水相关

的标准
,

无法对现有再生水补充饮用水
,

特别是再生水无计划间接补充饮用水的行

为进行监管
。

因此
,

亚需制定再生水补充饮用水的水质标准
。



近年来
,

基于风险评价来制定再生水水质标准的方法被各国学者广泛使用普遍

(Shu v alH
,
et al

,

19 97 ; n av id w 又 2 00 0 ; 陈敏建等
,

2 007 )
。

本文基于再生水补充饮

用水的雌激素健康风险定量评价
,

建立了再生水雌激素限值的制定方法
,

为完善我

国再生水补充饮用水水质标准提供参考
。

1 再生水中雌激素标准的制定方法

1
.

1 再生水无计划间接补充饮用水场景设定

图 1 为再生水无计划间接补充饮用水示意图
。

雌激素浓度为 C R 的再生水排入

湖库型水源地上游河流中
,

使得河水中的雌激素浓度由 CO变为 CO十C OR
,

COR 为

再生水补给引起的污染物浓度变化
。

雌激素在河流输配和湖库储存
、

饮用水处理过

程中被降解去除
,

使得饮用水中雌激素浓度为 C e + CeR
,

其中 CeR 为再生水补给引

起的饮用水雌激素浓度变化值
。

图 1 再生水无计划间接补充饮用水示意图

1
.

2 再生水雌激素标准的制定方法

基于健康风险评价的再生水水质标准的制定就是要从可接受的健康风险水平

出发
,

按照健康风险评价方法推算再生水中可接受的污染物浓度限值
。

再生水雌激

素标准的制定基本步骤如图 2 所示
。

由于再生水中的污染物在补充饮用水的过程中

浓度会发生变化
,

因此推导污染物浓度限值过程中
,

需要考虑污染物在自然水体和

饮用水处理工艺的降解和迁移转化
。



图 2 基于健康风险评价的再生水雌激素标准制定步骤

1
.

2
.

1 长期暴露可接受的健康风险水平

健康风险评价分为致癌和非致癌两类
。

虽然雌酮
、

雌二醇和双酚 A 都提高小鼠

肿瘤发生率 (W H O
,

20 0 0 : 任东升等
,

20 12 )
,

但是 W HO 和 U
.

S
.

EPA 尚未给出这些

污染物的致癌强度系数
。

因此
,

本文基于雌激素对人体的非致癌风险推导水质控制

目标
。

其中
,

非致癌风险一般采用风险商 (H ax ar d Quo ti ent ) 来表示
:

HQ= CD I/ (R fD 或 A D I) (l)

式中
,

HQ 为人体暴露于某污染物的风险商
,

H吸 1 时表示有风险
,

HQ< 1 时

表示风险较小 ; CD I为污染物的长期日摄取量
,

m g/ 位g’d) ; R 。 为污染物的非致癌

参考剂量
,

m 叭kg
·

d)
,

R fD 可以通过 U. S
.

EPA 网站查询 ; A D I为污染物日容许摄入

量
,

m g /(k g
·

d )
。

因此
,

风险商 1 为雌激素是否会对人体健康产生风险的分水岭
。

本文将再生

水导致饮用水的风险商为 1 时
,

雌激素在再生水中的浓度设为再生水雌激素的限值
。

1
.

2
.

2 饮用水中污染物可接受浓度确定

计算人体对水中污染物的摄入量
,

主要考虑饮用水摄入和洗浴接触两种暴露途

径
。

在计算人体通过饮用和洗浴对污染物的摄取量时
,

发现在暴露于相同浓度水平

的污染物时
,

人体通过饮水摄取的污染物量通常是人体通过洗浴摄取污染物

105 一10 6 倍
,

这主要由于雌激素等污染物的皮肤渗透系数较小
。

因此本文考虑通过

饮水摄取的污染物的量
,

洗浴摄取污染物的量忽略不计
。

饮用水摄取污染物计算公



式见式(2 ) (段小丽
,

2 0 12 )
。

CD I= Cw x IR x EFX E D /(B W
x

AT ) (2 )

式中
,

CDI 为长期日摄入量
,

林留(k g
·

d) ; C w 为水中污染物浓度 (林叭 ) ; IR 为

日饮用水量 (L /d ) ; E F 为暴露频率 (山a) ; E D 为暴露时长(a) ; B W 为平均体重(kg );

FE 为洗澡频率(次/d ) ;

AT 为平均暴露时间(d)
.

将式 (1) 带入式 (2)
,

可以得出饮用水中雌激素浓度的计算公式为
:

C
: + 砚

2 * =

Cw
= HQ

x (均。咖DI )
x

(B牙
x A T)

IR x E 石
,

x E D (3 )

式中
,

CtZ + Ct ZR 为水源水中的雌激素浓度
。

表 2 列出 6 种常见雌激素的 R fD 或 A D I
。

表 3 为计算人体通过饮水和洗浴暴露

于污染物中的相关参数值
,

数据来源于 U. s
.

E队 (u s E以
,

19 89) 和中国卫生部推

荐值 (卫生部
,

20 0 8 )
。

表 2 雌激素的非致癌参考剂量 (均勺 ) 和 日容许摄入量 (A DI )

污染物 尺尽m 留你g’d) ADI m 留伙g’d)

雌酮(E 一) 一 8 67 x 一。
‘

711司

雌二醇(EZ) 一 s x lo
·

5[5]

17 a- 乙炔基雌二醇(EEZ) 一 4
.

3 x l0
·

8 [l旬

双酚 A (BPA ) 0
.

05 [5 ] 一

壬基酚(N p) 一 0
.

1511目

辛基酚(o P) 一 0
.

0 15 1,司

表 3 人体暴露参数取值

IR (L /d)
2 [27 ]

百口 (a)

74 12 8]

B 甲作g )
5 7

.

3 [28 ]

A T (d)

2 7 0 10

百尸(出
a)

1
.

2
.

3 水源水中污染物可接受浓度确定

由饮用水中雌激素浓度计算水源水中雌激素的浓度时
,

应考虑饮用水处理工艺

对雌激素去除特性
。

根据图 1
,

可以获得计算公式 (4 )
。

(鱿
: + q

Z : ) = (ce
+ Ce

*

)

(l
一 r

) (4 )



式中
: Ce+ CeR 为饮用水中的雌激素浓度

,

Ct Z十Ct ZR 为水源水中的雌激素浓度
,

r 为饮用水工艺对雌激素的去除率
。

由于我国大部分饮用水处理厂仍采用混凝
一

过滤
一

消毒的传统工艺(We
ste rho ff P

,

et al
,

20 0 5 : 邵晓玲等
,

2 00 8 ; 李青松等
,

2 0 11 ; 郑永红
,

2 0 10 ; 邵兵等
,

2 0 02 )
,

只

有少部分处理厂采用先进的臭氧
一

活性炭工艺
。

因此
,

本研究选取常见的混凝
一

过滤
-

消毒工艺作为研究对象
。

1
.

2
.

4 再生水中污染物可接受浓度确定

本文主要研究溶解态雌激素在水中的浓度分布和健康风险
,

因此不考虑底泥吸

附的颗粒态雌激素的量
。

根据文献 (Z han g Y Z
,

et al
,

20 0 9)
,

雌激素在水体中的

衰减符合一级动力学方程
。

污染物在河流中的衰减可视为平推流式反应器
、

在湖库

中的衰减可视为完全混合流反应器
。

雌激素在再生水中浓度的计算公式为
:

吼

_

砰望攀粤业(Q0 +鸟)一Qo co )

鸟 (5 )

式中
:

QR
、

c R 分别为再生水的流量和雌激素浓度
,

q
Z +
吼

,

为水源水中的雌

激素浓度
,

QO
、

C O 分别为上游河水的流量和雌激素浓度
,

k 为降解系数
,

tl 为雌

激素在河流中的停留时间
,

t2 为雌激素在湖库中的停留时间
。

假设上游来水中雌激素浓度 C O 为 O
,

再生水在水源水 中所占比例为 p
,

P =
么

Q0 + 么 (6 )
,

带入公式 (5)
,

则雌激素在再生水中浓度的计算公式转化为
:

吼
=
(吼

+ 鱿
2 ,

)X (1+ k
·

t2 )
一k

·

I,

(6 )

最后根据再生水中雌激素的浓度
,

可以确定再生水雌激素控制目标
。

2 再生水无计划间接补充饮用水雌激素标准的确定

以再生水间接补充饮用水的典型场景为例
:

再生水从污水处理厂排水口进入河

流
,

混合后随河流进入湖库
,

再经饮用水处理工艺处理后被人体摄入
。

标准确定过

程中假设如下
:

(l) 健康风险只考虑雌激素的非致癌风险
。

非致癌风险商取值为 l 时
,

对应

的雌激素在再生水中的浓度为标准规定浓度限值
。

(2) 饮用水处理厂采用我国最常用的混凝一沉淀
一

过滤
一

氯消毒工艺
。

饮用水工

艺对 6 种雌激素的去除率选用现有文献 (We
ste rho ff P

,
e t a l

,

2 0 0 5 ; 邵晓玲等
,

2 0 0 8 ;



李青松等
,

2 0 11 ; 郑永红
,

2 0 10 ; 邵兵等
,

2 0 02 ) 报道去除率分布的最小值
。

(3 ) 为反映在最不利情况下雌激素风险
,

雌激素在河流和湖库中的衰减系数

选取表 2 中的最小值
。

(4 ) 参考我国东部地区湖泊换水周期
,

雌激素在湖库中停留时间选定为 3d
、

10 d
、

3 0d
。

(5) 假设再生水排水口距离水源地的距离为 20 kin
,

水流速度为 0
.

5耐
s ,

则雌

激素在河流中的水力停留时间为 0
.

46 d
。

(6) 再生水占饮用水的比例设定为 2%
、

5%
、

10 %和 50 %
,

此设定参考美国再

生水补充饮用水的比例 (Lo rain e G A
,
e t a l

,

2 00 6 : Sw ay n e M o
,
e t al

,

1980 ) 和人们能

接受的范围
。

表 2 类固醇类雌激素和酚类雌激素在河水中的半衰期

河水中半衰期(d) 降解系数 k(d
一

, ) 参考文献

雌酮(E I)

雌二醇(EZ)

17a
一

乙炔基雌二醇

(E EZ)

双酚 A(B PA )

壬基酚(N P)

辛基酚(OP)

2
.

0
一

3
.

0

2
.

0
一

3
.

0

0
.

2 3 1
一

0
.

3 4 7

0
.

2 3 1
一

0
.

3 4 7

Y in g G G
, et al

,

2 00 2

Y in g G G
, e t al

,

2 00 2

4
.

0
一

6
.

0 0
.

116
一

0
.

17 3 Y in g G G
, et al

,

2 00 2

0
.

116
一

0
.

23 1

0
.

4 33

0
.

2 89

G ary M K
, e t a l

,

20 0 1

Z han g Y Z
, et al

,

2 00 9

Z han g Y Z
, et al

,

2 00 9

n
.

20�6连
.

⋯
八UI,‘

基于假设 ( 1) 和 (2 )
,

可 以得到在可接受非致癌风险范围内
,

水源水中雌激

素的浓度分布及雌激素非致癌风险标准值
,

如图 3 所示
。

随着风险商的增大
,

水源

水中雌激素也随之增大
。

6 种雌激素中
,

壬基酚 (N P )
、

双酚 A ( B PA )和辛基酚 ( O P )

在饮用水中可接受的浓度较高
。

风险商为 1 时
,

N P 和 B PA 的浓度可以达到 103 林g几

(即 m叭 水平 ) 以上
,

远高于文献报道饮用水中这 3 种雌激素的浓度 ( We
ster ho ff

p
,

e t a l
,

2 00 5 : 邵晓玲等
,

2 00 8 ;
李青松等

,

2 0 11 ; 郑永红
, 2 0 10 )

。

雌酮(E 1)
、

雌

二醇(E 2) 和乙炔基雌二醇(E E 2) 在饮用水中的可接受浓度较低
。

风险商为 l 时
,

E Z

在饮用水中的浓度刚刚达到 l林g几
,

El 的浓度为 10
一

2林g/L
,

EE Z 的浓度只有

l
.

4 x 10
一

3林g几 ( 即在 n

叭 浓度水平 )
,

这与文献报道 ( We
ste r ho ff P

,
e t a l

,

2 0 0 5 : 邵

晓玲等
,

2 0 08
;
李青松等

,

20 11 ;
郑永红

,

2 01 0) 饮用水
、

水源水中 E E Z 的浓度在

相同浓度水平
。

说明饮用水
、

水源水中 E E Z 对人体健康的潜在风险值得关注
。
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图 3 水源水中雌激素浓度与非致癌风险商的关系

基于假设 ( 1) 一 ( 6)
,

可以计算出在可接受非致癌风险范围内
,

再生水中雌激

素的浓度水平
,

首先考虑最不利条件下
,

雌激素在湖泊或水库中停留时间只有 3d

的情况
。

图 5 表明
,

再生水在水源水中所占比例为 2% 一50 %
,

风险商为 1 时
,

B PA

和 NP 在再生水中的浓度限值都在 103 m 叭 以上
,

O P 在再生水中的浓度限值超过

10 2 m叭
,

El 的 浓 度 限 值 在 10
一

1林叭
一100 林g/ 毛

,

E Z 的 浓 度 限值 达 到

100 林叭
一102 林
叭

,

都高于文献报道再生水中这 5 种雌激素的浓度水平 (孙艳等
,

20 12 )
。

因此
,

可认为再生水无计划间接补充饮用水时
,

这 5 种雌激素不会对人体

健康造成风险
。

E EZ 在再生水中浓度分布在 10
一

4林叭
一 10

一

2林叭
,

当再生水在水源水中的所占比

例达到 50 %时
,

E E Z 的浓度限值为 4x 10
一

3林叭
。

部分再生水 E E Z 浓度高于该限值 (孙

艳等
,

2 0 12)
,

因此当再生水占水源水比例达到 50 %时
,

E E Z 会对人体健康产生风

险
,

需要特别关注
。
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图 4 再生水间接饮用时雌激素浓度与风险商的关系 (再生水占水源水比例为 2%
、

5%
、

1 0 %和 5 0%
;

湖库停留时间为 3d )

图 5 为再生水在湖库中停留时间延长至 10d 和 30 d 时
,

E E Z 的限值浓度与风险

商之间的关系图
。

当再生水在湖库中的停留时间为 I Od 时
,

EE Z 的非致癌风险商为

1
、

再生水占水源水比例为 50 %时所对应的浓度限值为 6 ng 几
。
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图 5 不同再生水比例停留时间 EE Z浓度限值与风险商的关系

3 结果与展望

再生水补充饮用水过程中污染物对人体健康的风险尚处于起步阶段
。

因此在制

定再生水补充饮用水水质标准上
,

缺少基础数据和科学依据
。

本文针对缺乏再生水

补充饮用水相关水质标准的问题
,

建立了基于健康风险评价模型的再生水雌激素标

准限值推导方法
,

并运用该方法计算出再生水无计划间接补充饮用水的典型情况下

6 种频繁检出的雌激素在再生水中的浓度限值
。

饮用水安全与人体健康紧密相关
,

因此在制定再生水补充饮用水水质标准时
,

基于健康风险评价结果是非常必要的
。

今后需要对这些基于健康风险评价结果建立

的标准限值进行考察与验证
,

达到兼顾我国环境质量和经济发展的目的
。
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