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论著
建立同位素稀释!超高效液相色谱!串联质谱法
测定烘焙食品中来源于鸡蛋的 # 种主要致敏蛋白

齐开伦%!杨奕’!杨蕴嘉’!邵兵%!’!丁晓静%!’

!%K首都医科大学公共卫生学院"北京$%&&&"D$ ’K北京市疾病预防控制中心
食物中毒溯源技术北京市重点实验室"北京$%&&&%##

摘$要!目的$建立用于测定烘培食品中来源于鸡蛋的 # 种主要致敏蛋白溶菌酶$卵转铁蛋白$卵白蛋白的超高
效液相色谱!串联质谱法% 方法$筛选溶菌酶$卵转铁蛋白$卵白蛋白的特异水解肽段!合成特异肽段及其同位素
标记肽段!样品用 ’&& 99:;<=g-.?!Sa;"bSn6@&#匀浆提取 ’ A# 次!提取液与胰蛋白酶混匀"胰蛋白酶与蛋白质的
质量比为 %87&#!#F m振摇酶解 %’ M!采用电喷雾正离子模式下多反应监测"‘I‘#!同位素内标法定量% 结果$D

条特异水解肽段标准溶液在 % A%&& 09:;<=范围内线性良好!相关系数"9’ #均 G&@DD7!烘培食品中 # 种致敏蛋白
的定量限为 &@> A%&@& !B<B!回收率在 "7@&E A%&6@7E之间!相对标准偏差"718# H%7@&E% 结论$方法灵敏度
和特异性高!适用于烘培食品中来源于鸡蛋的 # 种致敏蛋白的检测%
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9*???b)/4-:9)4-Z

收稿日期!’&%F!&D!&F

基金项目!北京市自然科学基金"F%"’&66#

作者简介!齐开伦$男$硕士生$研究方向为食品安全检测

2!9*.;’ R.C*.;+0%’#Q?:M+K/:9

通信作者!丁晓静$女$教授$研究方向为色谱分析

2!9*.;’ ^PJtd-ZQZ*M::K/:9

$$食物过敏是人们摄入致敏食物后机体对外源 性物质产生的一种变态反应"轻则产生皮肤’胃肠
道等过敏症状"重则休克甚至死亡"对人们的健康
和生活造成不利影响 (%) * 全世界约有 ’E A#E的
成人和至少 6E的儿童对食物过敏 (’) "并且对食物
过敏的人群还在逐年增加 (#!>) "食物致敏已成为国
际上备受关注的食品安全和公共卫生问题* 目前"
国际公认的 6 大类致敏食物有牛奶’鸡蛋’鱼’甲壳



建立同位素稀释!超高效液相色谱!串联质谱法测定烘焙食品中来源于鸡蛋的 # 种主要致敏蛋白!!!齐开伦"等 !"7D$$ !

类’花生’大豆’坚果类以及小麦"超过 D&E的食物
致敏由以上 6 大类食物引起 (7) * 流行病学调查 (")

显示"鸡蛋’牛奶’鱼’虾是导致我国食物过敏的主
要因素"其中鸡蛋是诱发我国儿童食物过敏最主要
的过敏原之一 (F) *

随着食品工业的不断发展"食品配料的复杂化
和多样化增加了加工食品的致敏风险"同时共用生
产线增加了加工食品被其他过敏原污染的风险 (6) *

近年来"世界各国都相继推出了过敏原标签管理制
度"以警示食物过敏患者* 我国于 ’&%% 年建议包装
食品增加过敏原标签 (D) * 然而"仅靠单一的过敏原
标签管理制度难以避免食物过敏事件的发生"还急
需建立加工食品中致敏蛋白的精准检测方法"以加
强加工食品中食物过敏原的监管*

目前"国内外用于检测食品中过敏原的方法主要
有酶联免疫吸附 #2=\_3$法和聚合酶链式反应
#caI$法* caI法无法实现定量分析(7) "而 2=\_3

法因存在交叉反应而易产生假阳性(%&) * 近年来"定
量蛋白组学技术逐步应用于致敏蛋白检测* S2\a]

等(%%)和 c\=X==\等(%’)建立了加工食品中牛奶’鸡蛋
等致敏蛋白的液相色谱!串联质谱#=a!‘_<‘_$检测
方法* 该类方法虽然明显提高了致敏蛋白分析的准
确性和灵敏性"但都只局限于鸡蛋中的单一主要致敏
蛋白检测"忽略了食物加工过程中蛋白的变性和降解
以及单一过敏原检测导致的假阴性结果*

本研究充分考虑加工过程中致敏蛋白的含量
变化"建立了烘培食品中卵白蛋白’卵转铁蛋白和
溶菌酶 # 种来源于鸡蛋的致敏蛋白的同位素稀释质
谱检测定量方法"并用于面包’饼干共计 ’" 份实际
样品的检测"获得理想结果*

%$材料与方法
%@%$主要仪器与试剂

=a!#& 3超高效液相色谱仪!串联 =a‘_!6&"&
三重四极杆质谱仪 #日本岛津$"超高效液相色谱!
飞行时间质谱仪#Uc=a!j!gXN$’3ajU\gOUc=a&
12Sa%6 色谱柱 # ’@% 99 o %&& 99" %@F !9$’

3ajU\gOUc=a& c)b4.̂)a_Sg‘a%6色谱柱#%#& x"
’@% 99 o %&& 99"%@F !9$均购自美国 V*4)-?"
‘.;;.!j超纯水机"台式微量离心机"空气浴振荡器"
匀浆仪及匀浆管"酶标仪*

溶菌酶 #纯度 GD&E"a3_8%’"7&!66!#$’卵白
蛋白 #纯度 GD6E"a3_8D&&"!7D!% $’卵转铁蛋白
#纯度 GD6E"a3_%%#D%!&"!"$标准品均购自美国
_.B9*"二硫苏糖醇#hgg$溶液#% 9:;<=$"乙腈#含
&@%E甲酸"=a!‘_ 级$"胰蛋白酶 #蛋白组学级$"

I*b.Y)?4_N#% 9B"美国 V*4)-?$"三羟甲基氨基甲
烷!盐酸#g-.?!Sa;$溶液 #% 9:;<="bSn6@&$"盐酸
##"E A#6E$’ 碘 乙 酰 胺 # \33" D6E$’ 甲 酸
#DDE$’碳酸氢铵#DDE$’三氟乙酸#DDE$均为分
析纯"试验用水由 ‘.;;.!jc;+?水净化系统制备#电
阻率 %6@’ ‘$</9$*

特异肽段标准品 SY=h5OI#=:4K5X%Yg’%>#%!
% $’ N2_5N5gj3g5I # =:4K 5X% Yg’%"&>!’ $’
Yghkj3V\I#=:4K5X% Yg’%"&>!# $’ ONYOgY3=I
#=:4K5X%[g!"&D"D$’]h_5k5V55=]#=:4K5X%[g!
"&D"7$’\Ih==2I#=:4K5X%Yg’%>#%!#$’=g2Vg__!
5k‘22I#=:4K5X%Yg’%>#%!"$’\_j3kS33S32\5!
23YI#=:4K5X% Yg’%>#%!F $’ 3N]h2hgj!3‘cNI
#=:4K5X%[g!"&D"%$以及同位素标记特异肽段 SY
( %#a!%75!=) h5OI # =:4K 5X% Yg’%>#%!6 $’ N2_5
( %#a!%75!N) 5gj3g5I # =:4K 5X% Yg’%"&>!’" $’
Yghkj3V( %# a!%7 5!\) I#=:4K5X%Yg’%"&>!’F $’
]h_5( %# a!%7 5!k)5V5!5=]#=:4K5X%[g!"#"%7$’
O( %#a!%75!N)YOgY!3=I#=:4K5X%[g!"#"%>$’( %# a!
%75!\) Ih==2I # =:4K 5X% Yg’%>#%!%& $’
3N]h2hgj3‘c( %# a!%7 5!N)I#=:4K5X%[g!"#"%"$’
=g2Vg__5( %# a!%7 5!k) ‘22I#=:4K5X%Yg’%>#%!
%#$’\_j3( %# a!%7 5!k)S33S32\523YI#=:4K5X%
Yg’%>#%!%>$纯度均 GD6E"由上海杰肽生物科技有
限公司合成*

g-.?!Sa;溶液#’&& 99:;<=$%准确移取 % 9:;<=
g-.?!Sa;溶液 ’& 9;置于 %&& 9;容量瓶中"超纯水
定容至 %&& 9;&碳酸氢铵溶液#7& 99:;<=$%准确称
取碳酸氢铵 &@#D7 & B置于 %&& 9;容量瓶中"用超纯
水溶解并定容至 %&& 9;&碳酸氢铵溶液#7& 99:;<="
含 &@%E I*b.Y)?4$%准确移取加入含有 % 9BI*b.Y)?4
_N试剂加入 % 9;碳酸氢铵溶液#7& 99:;<=$充分溶
解&碘乙酰胺溶液#% 9:;<=$%准确称取碘代乙酰胺
%@67 B于 %& 9;棕色容量瓶中"超纯水溶解并定容
至 %& 9;"’ A6 m避光保存&Sa;溶液#&@% 9:;<=$%
准确移取 Sa;##"E A#6E$6#& !;于 % &&& 9;容量
瓶中"超纯水定容至 %&& 9;&Sa;溶液#% 99:;<=$%

准确移取 Sa;#&@% 9:;<=$% 9;于 %&& 9;容量瓶中"
超纯水定容至 %&& 9;&胰蛋白酶溶液 #% !B<!;$%
’& !B胰蛋白酶固体加入 ’& !;Sa;#% 99:;<=$充分
溶解" l6& m保存*
%@’$方法
%@’@%$标准储备液的配制

分别称取特异肽段标准品 7@& 9B于 7 9;容量
瓶中"超纯水溶解并定容至刻度"分别配制成摩尔
浓 度 为 %@% 99:;<=# SY=h5OI$’ &@F 99:;<=
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#N2_5N5gj3g5I$’ %@& 99:;<=#Yghkj3V\I$’
%@% 99:;<=#\Ih==2I$’ &@6 99:;<=#]h_5k5V!
55=]$’ %@& 99:;<=# ONYOgY3=I$’ &@" 99:;<=
#=g2Vg__5k‘22I$’&@" 99:;<=#\_j3kS33S32\!
523YI$’&@" 99:;<=#3N]h2hgj3‘cNI$的储备液"
分装后l6& m保存*

分别称取同位素内标标准品 7@& 9B于 7 9;容
量瓶中"超纯水溶解并定容至刻度"分别配制成摩
尔浓度为 %@% 99:;<=#SY( %# a!%7 5!=) h5OI$’
&@F 99:;<= # N2_5 ( %#a!%75!N) 5gj3g5I$’
%@& 99:;<=#Yghkj3V( %#a!%75!\)I$’%@% 99:;<=
#( %# a!%7 5!\) Ih==2I$’ &@F 99:;<=#]h_5( %# a!
%75!k) 5V55=]$’ &@D 99:;<=# O( %# a!%7 5!N)
YOgY3=I$’&@" 99:;<=#=g2Vg__5( %# a!%7 5!k)
‘22I$’&@" 99:;<=#\_j3( %# a!%7 5!k)S33S32!
\523YI$’&@" 99:;<=#3N]h2hgj3‘c( %# a!%7 5!
N)I$的储备液"分装后 l6& m保存*
%@’@’$标准曲线的制作

分别移取一定量特异肽段及其同位素内标标
准储备液"超纯水稀释后配制成浓度为 %’’’7’%&’
’&’7&’%&& 09:;<=标准系列* 其中同位素内标浓度
为 ’& 09:;<=*
%@’@#$样品预处理

准确称取 ’&& 9B烘培食品样品于匀浆管中"加
入 % 9;’&& 99:;<=g-.?!Sa;# bSn6@&$匀浆提取"
匀浆仪中加入适量干冰* 匀浆 ’ A# 次"每次 ’& ?"
%> &&& -<9.0离心 %& 9.0"取上清液用 j+./C _4*-4g‘

1-*̂L:-̂蛋白定量试剂盒和酶标仪测定总蛋白浓
度"具体操作流程参照制造商说明* 取 7&& !;总蛋
白提取液于另一离心管中"加入 % !9:;<=同位素内
标 ’& !;混匀* 取 7& !;已加入同位素内标的提取
液于 %@7 9;离心管中"加入 >F !;7& 99:;<=碳酸
氢铵溶液#含 &@%E I*b.Y)?4$"混匀后加入 &@7 !;
% 9:;<=hgg溶液"#F m孵育 "& 9.0"冷却至室温后
加入 %@7 !;% 9:;<=\33"室温避光放置 #& 9.0&按
照胰蛋白酶与蛋白质的质量比为 %87& 的比例加入
酶液"#F m振摇酶解 %’ M* 加入 &@7 !;三氟乙酸"
#F m振摇 #& 9.0"%> &&& -<9.0 离心 %& 9.0"取上清
液分析*
%@’@>$仪器条件
%@’@>@%$Uc=a!j!gXN仪器条件

色谱%色谱柱%V*4)-?3ajU\gOUc=a& 12S
a%6# ’@% 99 o %&& 99" %@F !9$"进样体积为
> !;"流速为&@# 9;<9.0* 流动相 3%&@%E甲酸!乙
腈"流动相 1% &@%E 甲酸!水" 梯度洗脱% &@& A
%@& 9.0 #E3&%@& A7@& 9.0 #E A%7E3&7@& A

’&@& 9.0 %7E A’7E3&’&@& A’7@& 9.0 ’7E A
7&E3& ’7@& A’7@% 9.0 7&E A%&&E 3& ’7@% A
’F@& 9.0 %&&E3&’F@& A’F@% 9.0 %&&E A#E 3&
’F@% A#&@& 9.0 #E3*

质谱%电喷雾离子源 #2_\f$&毛细管电压为
# Ck&锥孔电压为 #& k&离子源温度为 %%& m&脱溶
剂气流速为 6&& =<9.0"温度为 >&& m&提高碰撞能
量的母离子扫描#‘_2$模式采集数据"低碰撞电压
为 " )k"高碰撞电压为 ’7 A>7 )k&采用人血纤维蛋
白肽 1作为校正溶液*
%@’@>@’$Uc=a!‘_<‘_ 仪器条件

色谱%色谱柱%V*4)-?3ajU\gOUc=a& c)b4.̂)
a_Sg‘ a%6#%#& x"’@% 99 o%&& 99"%@F !9$&进
样体积为 %& !;&流速为 &@# 9;<9.0&色谱柱温度为
77 m* 流动相 3%&@%E甲酸!水"流动相 1%&@%E甲
酸!乙腈"梯度洗脱条件如表 % 所示*

表 %$梯度洗脱程序

g*(;)%$1.0*-Z?:;,)04B-*̂.)04
时间<9.0 流动相 3<E 流动相 1<E
&@& D6 ’
%@& D6 ’
"@7 F& #&
%&@& ’& 6&
%’@& ’& 6&
%’@% D6 ’
%7@& D6 ’

$$质谱%电喷雾离子源#2_\f$&离子源接口电压
为 %@7 Ck&雾化气为氮气"流速为 ’@& =<9.0&加热
气为空气"流速为 %7 =<9.0&干燥气为氮气"流速为
7 =<9.0&碰撞气为氩气&离子源接口温度为 #&& m&

脱溶剂管温度为 %7& m&加热模块温度为 ’7& m&扫
描模式为多反应监测#‘I‘$&延迟时间为 # 9?*

’$结果与分析
’@%$特异水解肽段的筛选

本方法采用定量蛋白组学方法研究加工食品
中的鸡蛋致敏蛋白"以蛋白水解肽段对蛋白进行定
量"因此目标肽段的选择显得尤为重要* 本方法综
合考虑丰度’质谱离子响应强度’稳定性’特异性’

修饰等因素"筛选合适的特异性蛋白水解肽段* 对
溶菌酶’卵转铁蛋白’卵白蛋白标准品进行胰蛋白
酶酶解"运用 Uc=a!j!gXN分析指纹肽谱"利用
c=Y_ 蛋白分析软件结合 U0.c-:4蛋白数据库检索肽
段序列并筛选出几条高丰度’没有修饰的稳定肽段
作为备选肽段"见图 %* 将备选肽段逐一用 1=3_g

数据库检索确认特异水解肽段的特异性"最终筛选
出 # 条目标蛋白的特异水解肽段* 由表 ’ 可知"所
有筛选出的 D 条肽段都只在鸡行目雉科动物的蛋
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$$$$

注%3为溶菌酶&1为卵白蛋白&a为卵转铁蛋白&大图为肽谱&小图为肽段序列图

图 %$鸡蛋致敏蛋白肽谱和肽段序列图
N.B+-)%$‘_ ?b)/4-**0^ b)b4.̂)9*bb.0B:L4*-B)4b-:4).0?

表 ’$目标肽段 1=3_g检索结果
g*(;)’$1=3_g-)?+;4?:L4*-B)4b)b4.̂)?

蛋白种类 特异肽段 种属

卵白蛋白

卵转铁蛋白

溶菌酶

=g2Vg__5k‘22I 原鸡
\_j3kS33S32\523YI 原鸡"鹌鹑
3N]h2hgj3‘cNI 原鸡

\Ih==2I 原鸡
]h_5k5V55=] 原鸡
ONYOgY3=I 原鸡
SY=h5OI 原鸡"珠鸡"山齿鹑

N2_5N5gj3g5I 原鸡"鹌鹑
Yghkj3V\I 原鸡"红胸脚雉"山齿鹑

白中能检索到"具有很好的特异性*
’@’$仪器条件优化

a_Sg‘色谱柱在峰容量’峰形’灵敏度’载量等方
面均优于 12S色谱柱"故本研究选用 a_Sg‘肽分析
专用柱* 因目标肽段分子量均 H’ Ch*"%#& x即可满
足使用* 由于质谱使用正离子模式扫描"在流动相中
添加少量甲酸可提供Sf* 比较甲酸和三氟乙酸对目
标肽段色谱行为与质谱响应"结果显示含有甲酸的流
动相体系目标肽段响应值和峰形明显优于三氟乙酸
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体系"因此选择 &@%E甲酸!水和 &@%E甲酸!乙腈作为 流动相"各肽段及内标色谱图见图 ’*

图 ’$目标肽段及内标的色谱图
N.B+-)’$Uc=a!‘_<‘_ /M-:9*4:B-*9:L4*-B)4b)b4.̂)?

$$运用 _CZ;.0)软件预测各肽段的 Z’( 离子碎片
类型"母离子和子离子电荷数分别设置为 %’’’#"将
预测的离子对列表导入 =*(_:;+4.:0?k)-K7@67 色谱
工作站* 通过对预四级偏转电压 #j% $’碰撞能量
#a2$’预四级偏转电压#j#$等质谱参数优化"保留
各肽段响应值较高的 ’ 组离子对"结果见表 #*
’@#$样品提取条件优化

稀盐溶液可促进蛋白质溶解"因此采用稀盐溶
液提取蛋白* 首先比较 7& 99:;<=碳酸氢铵#bSn

D@&$ (%#!%>)和 ’&& 99:;<=g-.?!Sa;# bSn6@&$ (%7)提

取总蛋白的效果* 取 &@’ B样品于匀浆管中"分别
加入% 9;上述 ’ 种提取液匀浆提取# ( n7$"酶标仪

测总蛋白浓度"结果分别为 #&@6 p&@% $和 #&@D p
&@%$9B<9;"后者的提取效率明显优于前者"故选择
g-.?!Sa;#bSn6@&$为提取液*
’@>$酶解条件的选择

酶用量和酶解时间是影响酶解效率的重要因
素"本研究对这两个因素进行了考察* 将 # 种目标
蛋白按蛋清中实际比例 #7>E卵白蛋白’%’E卵转

铁蛋白’#@7E溶菌酶$ (%")配制成混合溶液后加入至

空白基质样品后进行酶解"测定水解肽段的含量并
计算实际酶解效率* 结果如图 # 所示"定量肽段的
酶解效率随时间的增加而升高并且在 6 M 后达到相
对稳定的程度"而酶用量对酶解效率没有明显
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$$$$ 表 #$目标肽段 ‘I‘参数
g*(;)#$‘I‘/:0^.4.:0?:L4*-B)4b)b4.̂)?

蛋白 化合物名称 母离子<#+"0$ 子离子<#+"0$ j%<k a2<k j#<k

溶菌酶

卵白蛋白

卵转铁蛋白

Yghkj3V\I*

Yghkj3V( %#a!%75!\)I

N2_5N5gj3g5I

N2_5( %#a!%75!N)5gj3g5I

SY( %#a!%75!=)h5OI

SY=h5OI

3N]h2hgj3‘cNI

3N]h2hgj3‘c( %#a!%75!N)I

=g2Vg__5k‘22I

=g2Vg__5( %#a!%75!k)‘22I

\_j3kS33S32\523YI*

\_j3( %#a!%75!k)S33S32\523YI

\Ih==2I

( %#a!%75!\)Ih==2I

]h_5k5V55=]

]h_5( %#a!%75!k)5V55=]

ONYOgY3=I*

O( %#a!%75!N)YOgY3=I

7’#@’ ff

7’"@F ff

>FF@& fff

>6&@’ fff

’D’@’ fff

’D>@" fff

7%D@’ fff

7’’@7 fff

7’F@6 fff

7’D@6 fff

7D%@6 fff

7D#@D fff

#&7@7 fff

#&F@6 fff

>>>@F fff

>>"@> fff

7’>@’ ff

7’D@% ff

%6F@%# (> ff$ ( l’& l#6 l%D
>>>@’#ZF ff$ l’& l%" l%"
%6F@’# (> ff$ l’& l#" l%#
>’&@F# (F ff$ l%’ l%7 l%"
#>7@6#Z" ff$ l%6 l%> l%&
>’7@"# (F ff$ l%’ l%# l%&
66@’#Z% ff$ l’& l%’ l%6
’%’@%# (> ff$ l’& l%’ l’#
66@&#Z% ff$ l%" l%’ l%F
7&#@6# (D ff$ l’& l%> l#6
>"6@## (6 ff$ l’& l%> l’>
>"6@## (6 ff$ l’6 l%> l’>
F’@’# (’ fff$ l’& l’# l%#
>##@&#ZF ff$ l’& l%F l’%
7%’@6# (D ff$ l’& l%’ l’&

%%&@%# (# fff$ ( l’’ l7> l’%
77>@>#Z%" fff$ l%> l%7 l’6
77"@##Z%" fff$ l’’ l’% l’6
>&%@’#Z" ff$ l’’ l%# l#&
’&D@’#Z# ff$ l%’ l%& l’#
>&%@>#Z" ff$ l’% l%’ l#&
6F@’#Z’ fff$ l%6 l’’ l%F
>&%@6#Z%& fff$ l%% l’& l’D
##’@6# (" ff$ l%> l%# l%&

%7"@’# (’ ff$ ( l’& l#" l%F
>>’@6#Z6 ff$ l’& l%F l’’
’F%@’# (> ff$ l’6 l#& l’&

注%*表示定量肽段&( 表示定量离子& ff表示双电荷离子& fff表示三电荷离子

注%3为卵白蛋白&1为卵转铁蛋白&a为溶菌酶

图 #$酶解时间和酶用量对酶解效率的影响
N.B+-)#$\0L;+)0/):L4.9)*0^ )0eZ9)/:0/)04-*4.:0 :0 ^.B)?4.:0 )LL./.)0/Z

影响"因此"最佳酶解条件为胰蛋白酶与蛋白质的
质量比为 %87&"在 #F m振摇酶解 %’ M*
’@7$回收率和精密度

向面包和饼干空白基质中分别加入 # 个浓度水
平#使目标肽段上机浓度为 ’&’7&’%&& 09:;<=$的
# 种蛋白标准品"每个浓度水平平行测 " 次* 本方
法定量肽段的回收率为 "7@&E A%&6@7E"相对标
准偏差#718$ H%7@&E* # 种鸡蛋致敏蛋白定量肽
段的回收率和精密度见表 >*
’@"$线性关系’检出限#=Xh$和定量限#=Xj$

在上述条件下"取适量标准储备液加入适量内

标"配制成摩尔浓度分别为 %’ ’’ 7’ %&’ ’&’ 7&’
%&& 09:;<="内标浓度为 ’& 09:;<=的标准系列"
Uc=a!‘_<‘_ 分析"以峰面积 6对相应的摩尔浓度
5#09:;<=$作图"线性方程见表 7"结果表明"所有肽
段在 % A%&& 09:;<=时对应的峰面积呈良好的线性
关系"相关系数#9’$均 G&@DD7*

用上述标准曲线计算得到定量肽段的摩尔浓
度#(5$"再按照特异肽段与目标蛋白的摩尔比为
%8%的比例"计算目标蛋白的含量"公式为%

N5n%&
l%& oIo(5*

式中 N5 为样品中目标蛋白的质量浓度"!B<B&



!"">$$ !
中国食品卫生杂志

aS\52_2[XUI53=XNNXXhSOY\252 ’&%F 年第 ’D 卷第 " 期

$$$$表 >$方法回收率结果和精密度#( n"$

g*(;)>$I)?+;4?:L-)/:,)-.)?*0^ b-)/.?.:0

肽段
加标水平
<#09:;<=$

面包 饼干

回收率
<E

718
<E

回收率
<E

718
<E

Yghkj3V\I
#溶菌酶$

ONYOgY3=I
#卵白蛋白$

\_j3kS33S32\52!
3YI#卵转铁蛋白$

’& 6>@6 %&@" "7@& 7@F
7& %&7@# >@" F%@F D@’
%&& 66@& 7@& "F@7 >@&
’& %&7@" >@F 67@D F@%
7& %&%@> >@D F"@# %%@#
%&& %&>@6 7@& 6&@# %>@"
’& %&6@7 7@7 FF@7 7@#
7& %&7@% #@> 6#@’ F@6
%&& D’@7 #@& DF@6 >@%

表 7$目标肽段的线性关系
g*(;)7$=.0)*-)R+*4.:0?:L4*-B)4b)b4.̂)?

特异肽段
线性范围
<# 09:;<=$

线性方程 9’

SY=h5OI % A%&& 6n&@&#">5f&@%%%" &@DDD #

N2_5N5gj3g5I % A%&& 6n&@&D6’5l&@%7" &@DD7 >

Yghkj3V\I % A%&& 6n&@’&7F5l&@#FD> &@DD6 &

\Ih==2I % A%&& 6n&@&"7%5l&@&’FD &@DDD "

]h_5k5V55=] % A%&& 6n&@&#&F5f&@&%"D &@DD6 D

ONYOgY3=I % A%&& 6n&@&F"D5f&@&F&7 &@DDF "

=g2Vg__5k‘22I % A%&& 6n&@&F&%5l&@&D6F &@DDF D

\_j3kS33S32\523YI % A%&& 6n&@’F765f&@#### &@DD7 "

3N]h2hgj3‘cNI % A%&& 6n&@&>’75l&@&#’# &@DDD &

I为目标蛋白的分子量&(5为溶液中目标蛋白特异
肽段的摩尔浓度"09:;<=* 在面包和饼干空白基质
中加入待测组分"定量肽段色谱峰信噪比# _<5$ n#
和 1"2n%& 对应的蛋白浓度分别为方法的 =Xh和
=Xj"结果见表 "*

表 "$# 种鸡蛋致敏蛋白的 =Xh及 =Xj#!B<B$

g*(;)"$=Xh*0^ =Xj:L4*-B)4b-:4).0

蛋白名称
面包 饼干

=Xh =Xj =Xh =Xj

卵白蛋白 %@# >@# %@’ >@%

卵转铁蛋白 &@6 ’@" #@& %&@&

溶菌酶 &@# &@6 %@’ &@>

’@F$实际样品的检测
从北京某超市购得面包’饼干样品共 ’" 份"按

本方法处理样品并检测"结果见表 F* ’" 份样品中"
有过敏原标签标识提示的 %7 份样品和含鸡蛋成分
配料信息但缺乏过敏原标识信息的 7 份样品中均检
出鸡蛋过敏原* " 份缺乏过敏原标签标识和鸡蛋成
分配料信息的饼干样品中也有 7 份样品检出鸡蛋过
敏原"由此可见"这些没有过敏原标识的食品增加
了过敏患者误食的风险* 有必要建立相关检测标
准"进一步加强加工食品的过敏原监管*

表 F$烘培食品中鸡蛋致敏蛋白含量

g*(;)F$a:04)04?:L)BB*;;)-B)0 b-:4).0?.0 ’" C.0^?:L

-:*?4)̂ L::̂

样品名称
品牌
编号

标签
信息

卵白蛋白
<#!B<B$

卵转铁蛋白
<#!B<B$

溶菌酶
<#!B<B$

饼干 % % 5<5 5h 5h H=Xj

饼干 ’ ’ 5<5 5h H=Xj 5h

饼干 # # 5<5 >@D 5h H=Xj

饼干 > # 5<5 5h 5h 5h

饼干 7 > 5<5 7@& H=Xj 5h

饼干 " > 5<5 5h 5h H=Xj

饼干 F 7 5<O 5h %#@> 5h

饼干 6 " 5<O 6@& H=Xj H=Xj

饼干 D F 5<O F@" %’@7 H=Xj

饼干 %& 6 5<O %F@> %"@% H=Xj

饼干 %% D O<5 %"@> H=Xj 5h

饼干 %’ %& O<O >%@& H=Xj ’@&

饼干 %# %% O<O F@% H=Xj 5h

饼干 %> 7 O<O ">@> %F@& 6@&

饼干 %7 %’ O<O 5h H=Xj H=Xj

面包 % %# 5<O H=Xj ’"@F 5h

面包 ’ %# 5<O H=Xj ’6@# H=Xj

面包 # %# 5<O 7@% ’"@F 5h

面包 > %> O<5 H=Xj %F@> H=Xj

面包 7 %7 O<5 D@7 ’>@# H=Xj

面包 " %" O<5 "&@F %"@& #@>

面包 F %7 O<5 %#@% %&@D %@&

面包 6 %# O<O 7@6 #’@> H=Xj

面包 D %# O<O 7@’ ’#@D H=Xj

面包 %& %" O<O H=Xj %F@> 5h

面包 %% %F O<O %%@# ’>@# H=Xj

注%5<5表示配料信息中没有列出鸡蛋"且没有过敏原标签提示&
5<O表示配料信息中没有列出鸡蛋"但是有过敏原标签提示&O<5表
示配料信息中有列出鸡蛋"但是没有有过敏原标签提示&O<O表示
配料信息中有列出鸡蛋"同时有过敏原标签提示&5h表示未检出

#$小结
本研究筛选了鸡蛋中 # 种致敏蛋白 #溶菌酶’

卵白蛋白’卵转铁蛋白$的特异肽段"合成了其标准
品及同位素内标* 建立了超高效液相色谱!串联质
谱检测方法"并对烘培食品中 # 种致敏蛋白进行了
检测* 该技术将蛋白质组学和质谱技术结合起来"
其特异性强’灵敏度高’可精确定量* 方法经过改
进优化可应用至其他致敏蛋白的检测"可为我国食
品过敏原监测和监管提供技术支持*
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总局办公厅关于预包装食品中掺入印刷物问题的复函
食药监办食监一函%’&%F&F#7 号

四川省食品药品监督管理局’
你局(关于预包装食品中是否可掺入印刷物的请示) "川食药监 /’&%F0 D" 号#收悉% 经研究!现函复

如下’
为实现食品包装$运输和贮存的目的!在不危害食品安全的前提下!预包装食品中可以加入必要的印刷

物!但此类印刷物标注的内容应当符合(中华人民共和国食品安全法)及相关法律法规和标准的要求!且不
得代替食品最外层包装物上依法应当标注的内容% 食品生产经营者在食品包装物内加入的各类印刷物!直
接接触食品的!应当符合食品相关产品的有关要求及(食品安全国家标准食品接触材料及制品通用安全要
求)"Y1>6&"@%1’&%"#等相关食品安全标准%

食品药品监管总局办公厅

二〇一七年十一月一日
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