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摘 　 要:目的 　 分析广东省居民主要消费海水鱼品种中甲基汞的生物可给性及其影响因素,探讨生物可给性对膳

食海水鱼甲基汞暴露的影响。 方法 　 在广州某大型水产贸易市场采集 12 种海水鱼(共 36 份样品),经不烹调(生

样)、油煎、烘烤或清蒸等 4 种烹调后,采用体外模型生理原理提取法测定甲基汞生物可给性,比较不同海水鱼、烹

调方式之间甲基汞生物可给性差异,并分析生物可给性对甲基汞暴露状况的影响。 结果 　 12 种海水鱼生样中甲基

汞生物可给性范围为 26. 5%(带鱼) ~ 84. 3%(龙利鱼)。 烹调后海水鱼甲基汞生物可给性下降,油煎、烘烤后分别

下降了 29. 0%和 30. 7%,差异均有统计学意义(P<0. 05),清蒸后变化差异无统计学意义(P>0. 05)。 甲基汞生物可

给性与甲基汞含量呈线性负相关,Pearson 相关系数 r = -0. 442(P<0. 001)。 考虑生物可给性后,沿海地区居民海水

鱼甲基汞每周暴露量均值下降 48. 3%;带鱼甲基汞暴露贡献率由 13% 降至 7%,龙利鱼贡献率由 8% 上升至 14%。

结论 　 海水鱼中甲基汞生物可给性因鱼种不同存在差异,烹调后生物可给性下降,在膳食甲基汞暴露风险评估中

可综合考虑生物可给性的影响。
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Abstract:
  

Objective 　 To
 

characterize
 

methylmercury
 

( MeHg )
 

bioaccessibility
 

from
 

commonly
 

consumed
 

species
 

of
 

marine
 

fish
 

in
 

Guangdong
 

Province,
 

and
 

to
 

investigate
 

the
 

effects
 

of
 

bioaccessibility
 

on
 

MeHg
 

exposure
 

of
 

dietary
 

marine
 

fish.
 

Methods 　 A
 

total
 

of
 

36
 

samples
 

of
 

12
 

species
 

of
 

marine
 

fish
 

were
 

purchased
 

from
 

seafood
 

trading
 

market
 

in
 

Guangzhou
 

City.
 

The
 

bioaccessibility
 

of
 

MeHg
 

from
 

raw,
 

fried,
 

grilled
 

and
 

steamed
 

fish
 

samples
 

was
 

determined
 

by
 

dual-phase
 

in
 

vitro
 

gastrointestinal
 

digestion
 

based
 

on
 

the
 

physiologically
 

based
 

extraction
 

test.
 

The
 

bioavailability
 

of
 

MeHg
 

in
 

different
 

sea
 

fish
 

and
 

cooking
 

method
  

was
 

compared,
 

and
 

bioaccessibility-corrected
 

MeHg
 

exposure
 

assessment
 

was
 

conducted.
 

Results　 The
 

bioaccessibility
 

of
 

MeHg
 

from
 

raw
 

fish
 

ranged
 

from
 

26. 5%
 

( Trichiurus
 

lepturus)
 

to
 

84. 3%
 

(Cynoglossus) .
 

Frying
 

and
 

grilling
 

reduced
 

MeHg
 

bioaccessibility
 

by
 

29. 0%
 

and
 

30. 7%
 

(P<0. 05) ,
 

respectively.
 

There
 

was
 

no
 

significant
 

change
 

after
 

steaming
 

(P>0. 05) .
 

A
 

significantly
 

negative
 

correlation
 

was
 

observed
 

between
 

initial
 

MeHg
 

concentration
 

and
 

MeHg
 

bioaccessiblity
 

( r = - 0442,
 

P < 0. 001) .
 

The
 

average
 

exposure
 

of
 

MeHg
 

from
 

marine
 

fish
 

was
 

reduced
 

by
 

48. 3% .
 

The
 

contribution
 

of
 

Trichiurus
 

lepturus
 

dropped
 

from
 

13%
 

to
 

7% ,
 

and
 

the
 

contribution
 

of
 

Cynoglossus
 

increased
 

from
 

8%
 

to
 

14% .
 

Conclusion　 The
 

MeHg
 

bioaccessibility
 

varied
 

across
 

different
 

species
 

of
 

marine
 

fish.
 

Cooking
 

process
 

reduced
 

the
 

MeHg
 

bioaccessibility
 

from
 

fish.
 

The
 

effects
 

of
 

bioaccessibility
 

need
 

to
 

be
 

considered
 

on
 

dietary
 

MeHg
 

risk
 

assessment.

Key
 

words:
 

Methylmercury;
 

bioaccessibility;
 

exposure
 

assessment;
 

marine
 

fish

　 　 世界卫生组织把汞列为“引起重大公共卫生关

注的 10 种化学物” 之一,甲基汞为汞的有机化合

物,具有生物蓄积性、神经毒性和神经发育毒性等。
海水鱼等动物性水产品是一般人群甲基汞暴露的

主要途径。
食品中污染物的生物可给性一般指经胃肠道

消化后能从食品基质中释放进入消化液的部分。
在甲基汞暴露评估研究中,通常是基于食物中的甲

基汞完全或几乎完全( 95% ~ 100%) 被人体吸收的

假设进行 [ 1-3] 。 近年来研究显示,食物基质 ( 如鱼

肉)中的甲基汞经胃肠道消化后,仅有一部分从食

物基质中溶解释放进入消化液 [ 4-5] ,可被肠道吸收

的部分占食物中甲基汞总量的比例,即该种食物中

甲基汞的生物可给性。 体外模型是测量生物可给

性的有效手段,目前已建立多种可用于鱼等样品中

重金属生物可给性的研究模型,不同模型方法在模

拟的消化器官构成、消化液成分、固液比、pH 值等方

面有 所 差 异 [ 6-10] 。 生 理 原 理 提 取 ( physiologically
 

based
 

extraction
 

test,
 

PBET)法模拟胃和小肠的消化

过程,于 1996 年由 RUBY 等提出并应用于砷、铅等

生物可给性研究,简便易行,可重复性高,在重金属

体外消化研究中应用较广 [ 5,10-13] 。 国内关于生物可

给性的研究较少。
本研究基于课题组前期对广东省一般人群及

沿海典型消费人群海水鱼消费量及其甲基汞含量

调查结果,选取居民日常消费量较大且甲基汞含量

相对较高的海水鱼品种,采用 PBET 法模拟人体胃

肠道消化环境,进行海水鱼中甲基汞的生物可给性

及影响因素研究,并探讨生物可给性对甲基汞暴露

状况的影响。

1　 材料与方法

1. 1　 材料

1. 1. 1　 样品采集和制备

纳入本研究的海水鱼包括金线鱼、 卵形鲳鲹

(金鲳鱼) 、银鲳鱼、黄鳍鲷 ( 黄立鱼) 、黑鲷 ( 黑立

鱼) 、真鲷(红立鱼) 、带鱼、四指马鲅、多鳞鱚(沙尖

鱼) 、舌鳎(龙利鱼) 、海鳗、石斑鱼等 12 种常见海水

鱼。 在广州市某大型水产贸易市场,每种海水鱼采

集 3 份样品,每份样品质量≥3
 

000
 

g,采集鲜活或冰

鲜的整鱼样品,3 份样品采自不同的摊位。
每份样品分为生样、油煎、烘烤、清蒸 4 组,由食

堂厨师按照日常烹调过程进行处理。 清蒸为隔水

蒸;油煎油温约 180
 

℃ ;烤箱温度设定为 200
 

℃ ,时
间 40

 

min。 样品去除不可食部分后匀浆,于- 80
 

℃
保存。
1. 1. 2　 主要仪器与试剂

高效 液 相 色 谱-原 子 荧 光 光 谱 联 用 ( HPLC-
AFS)仪(北京普析通用仪器有限公司) ,甲基汞标准

液( GBW08675,76. 6
 

μg / g,中国计量科学研究院) ,
L-半胱氨酸盐酸盐(分析纯) 、胃蛋白酶、胰酶、胆汁

盐均购自美国 Sigma,鱼蛋白标准物质( DORM-4,加
拿大 国 家 研 究 院 ) , 金 枪 鱼 肌 肉 组 织 标 准 物 质

( ERM-CE464,欧洲委员会联合研究中心) 。
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1. 2　 方法

1. 2. 1　 甲基汞测定

海水鱼样品经水解消化等前处理,甲基汞采用

高效液相色谱-原子荧光光谱联用仪进行测定 [ 14] 。
1. 2. 2　 甲基汞生物可给性

采用 PBET 法测定甲基汞生物可给性。 称取

1. 0
 

g 海水鱼样品,加入 29. 5
 

mL 浓度为 0. 1
 

mol / L
 

HCl,轻微振荡 30
 

min,加入现配的 55
 

g / L 胃蛋白酶

溶液 500
 

μL(酶活性为 944
 

U / mg 蛋白质,以 1
 

mol / L
 

HCl 调节 pH 值至 2. 0±0. 2),置于 37
 

℃ 恒温摇床培

养 1
 

h。 滴加浓度为 1
 

mol / L
 

NaHCO3 调节上述胃消

化液 pH 值为 5. 3 ± 0. 2, 加 入 9
 

mL 肠 道 酶 溶 液

(0. 6
 

g / L 胰酶、2. 4
 

g / L 胆汁盐混合溶液,用 1
 

mol / L
 

NaOH 调 pH 值至 7. 2 ± 0. 2) ,37
 

℃ 培养 2
 

h。 将消

化液置于 100
 

℃ 水浴 4
 

min 进行热灭活终止消化

后,冰水浴冷却以便离心。 在 4
 

℃ 下,以 5
 

000×g 离

心 30
 

min 分层,取上层消化液测定其甲基汞含量。
下层沉淀(残渣态)则用 4

 

mL 纯水重悬备用。 消化

试验每批 15 份,设 1 份阳性对照(标准品) ,2 份阴

性对照(不加海水鱼或不加酶) 。 海水鱼样品中甲

基汞生物可给性计算公式为:

BA =
CMeHg -消化液

CMeHg -鱼肉

× 100%

其中,BA 为甲基汞生物可给性,%;CMeHg-消化液为消化

液中甲基汞浓度,μg / kg;CMeHg-鱼肉 为海水鱼样品中

甲基汞浓度,μg / kg。
1. 2. 3　 甲基汞暴露评估

用于海水鱼中甲基汞暴露评估的数据来自

课题组 2016 年在广东省两个沿海地区 ( 汕尾市

城区、湛江市遂溪县 ) 进行的居民动物性水产品

甲基汞暴露评估项目。 居民动物性水产品消费

量调查 共 纳 入 3 岁 及 以 上 调 查 对 象 178 人, 其

中,男性 118 人、女性 60 人,平均年龄 48 岁。 在

当地采集 22 种共 209 份海水鱼样品进行甲基汞

含量测定。 调查对象海水鱼中甲基汞暴露量计

算公式为:

Exp = ∑
n

i = 1

C i -MeHg × I i
BW

× 7,

ExpBA = ∑
n

i = 1

C i -MeHg × BA × I i
BW

× 7

其中,Exp 和 ExpBA 分别为海水鱼中甲基汞和生物可

给的甲基汞每周暴露量,μg / kg
 

BW;C i-MeHg 为某种

海水鱼中甲基汞含量,μg / kg;I i 为某海水鱼消费量,
kg / d;BW 为某调查对象体质量,kg。
1. 3　 统计学分析

采用 SAS
 

EG 软件进行数据统计分析。 含量和

生物可给性数据以均数、中位数表示,各处理组甲基

汞生物可给性符合或接近正态分布、方差齐性,生样、
油煎、烘烤、清蒸多组间比较采用单因素方差分析,进
一步将油煎、烘烤、清蒸处理组分别与生样组甲基汞

生物可给性进行两两比较采用 LSD-t 检验;甲基汞生

物可给性和甲基汞含量之间的相关性采用 Pearson 相

关分析,P<0. 05 为差异有统计学意义。

2　 结果

2. 1　 海水鱼中甲基汞含量

12 种海水鱼生样中甲基汞含量均值范围为

16. 3 ~ 89. 7
 

μg / kg, 中 位 数 范 围 是 16. 2 ~
104. 6

 

μg / kg。 经油煎、烘烤、清蒸等烹调处理后,海
水鱼中甲基汞平均含量范围见表 1。

表 1　 广东省居民主要消费海水鱼品种在不同烹调方式下甲基汞含量变化(n = 3,μg / kg)
Table

 

1　 Changes
 

of
 

methylmercury
 

content
 

in
 

different
 

cooking
 

methods
 

of
 

main
 

marine
 

fish
 

species
 

consumed
 

by
 

residents
 

in
 

Guangdong
 

Province

鱼种名称
生样 油煎 烘烤 清蒸

均数 中位数 均数 中位数 均数 中位数 均数 中位数

黑鲷(黑立鱼) 89. 7 104. 6 116. 0 78. 0 100. 3 108. 6 160. 0 175. 7
金线鱼 86. 0 69. 8 130. 3 162. 3 88. 8 72. 2 94. 6 98. 1
海鳗 76. 1 70. 8 109. 4 86. 1 115. 2 106. 0 89. 5 88. 1
多鳞鱚(沙尖鱼) 71. 4 65. 3 70. 7 69. 6 115. 2 101. 2 47. 4 49. 7
四指马鲅 57. 6 52. 2 75. 8 38. 3 43. 7 39. 8 52. 3 53. 4
带鱼 42. 3 27. 9 32. 4 28. 9 65. 2 49. 8 47. 2 53. 8
石斑鱼 33. 2 29. 8 20. 9 18. 3 31. 9 30. 0 20. 1 11. 6
真鲷(红立鱼) 40. 2 37. 7 35. 3 37. 8 34. 7 30. 2 20. 9 25. 8
黄鳍鲷(黄立鱼) 28. 3 25. 5 27. 9 27. 8 22. 4 21. 9 19. 1 16. 9
舌鳎(龙利鱼) 20. 4 20. 8 21. 9 18. 6 22. 4 23. 1 22. 8 19. 7
银鲳鱼 17. 3 17. 3 16. 9 14. 1 9. 3 11. 3 9. 6 8. 5
卵形鲳鯵(金鲳鱼) 16. 3 16. 2 16. 6 17. 0 17. 9 16. 9 12. 9 12. 9

2. 2　 海水鱼中甲基汞生物可给性

海水鱼中甲基汞生物可给性见表 2。 海水鱼生

样中甲基汞生物可给性均数为 52. 8%,中位数为

44. 3%;海水鱼生样均数范围为 26. 5% ~ 84. 3%,中



基于生物可给性的广东省居民主要消费海水鱼膳食暴露评估应用初探———王萍,等 —203　　 —

　 　 　 　 表 2　 不同烹调方式下海水鱼中甲基汞生物可给性(n = 3,% )
Table

 

2　 Bioavailability
 

of
 

methylmercury
 

in
 

marine
 

fish
 

under
 

different
 

cooking
 

methods

鱼种名称
生样 油煎 烘烤 清蒸

均数 中位数 均数 中位数 均数 中位数 均数 中位数

舌鳎(龙利鱼) 84. 3 80. 3 53. 8 58. 3 46. 3 39. 5 61. 0 56. 2

多鳞鱚(沙尖鱼) 68. 1 65. 1 36. 8 32. 2 17. 9 16. 3 47. 8 54. 4

卵形鲳鯵(金鲳鱼) 65. 1 69. 5 47. 2 45. 0 51. 4 60. 2 76. 9 83. 2

石斑鱼 64. 0 62. 0 70. 5 82. 0 52. 8 30. 5 76. 1 73. 3

四指马鲅 60. 0 43. 4 24. 3 20. 5 42. 3 49. 0 38. 8 35. 1

黑鲷(黑立鱼) 56. 4 37. 7 29. 2 26. 7 24. 7 25. 8 30. 6 28. 8

海鳗 50. 1 40. 2 28. 4 28. 8 32. 2 27. 5 34. 2 33. 3

金线鱼 45. 3 42. 3 39. 6 38. 3 31. 5 31. 2 35. 0 29. 4

黄鳍鲷(黄立鱼) 37. 2 39. 5 27. 0 25. 2 42. 1 43. 2 49. 1 48. 8

真鲷(红立鱼) 35. 8 31. 6 23. 0 24. 7 28. 5 33. 5 51. 3 27. 2

银鲳鱼 35. 1 35. 1 35. 4 35. 4 41. 7 41. 7 64. 2 61. 1

带鱼 26. 5 29. 0 34. 8 36. 6 25. 6 25. 6 24. 3 24. 9

合计 52. 8 44. 3 37. 5 34. 5 36. 6 32. 3 49. 1 40. 2

位数范围是 29. 0% ~ 80. 3%。 不同海水鱼的甲基汞

生物可给性存在差异。 不同烹调方式处理组间甲

基汞可 给 性 差 异 有 统 计 学 意 义 ( F = 5. 347, P <
0. 05) ,与生样组比较,经油煎、烘烤处理后甲基汞

生物 可 给 性 降 低, 分 别 为 生 样 组 的 71. 0% 和

69. 3%,差异均有统计学意义(P<0. 05) 。
2. 3　 甲基汞与生物可给性相关分析

对甲基汞生物可给性和甲基汞含量进行双变

量相关分析,结果显示,海水鱼中甲基汞生物可给

性与甲基汞含量呈负相关,甲基汞含量水平越低,
其生 物 可 给 性 相 对 越 高, Pearson 相 关 系 数

r = -0. 442(P<0. 001) ,见图 1。

图 1　 海水鱼中甲基汞生物可给性与甲基汞含量的

相关性分析

Figure
 

1　 Correlation
 

analysis
 

between
 

bioavailability
 

of
 

methylmercury
 

and
 

methylmercury
 

content
 

in
 

marine
 

fish

2. 4　 基于生物可给性的甲基汞暴露评估

将本次生物可给性研究中纳入的 12 种海水鱼

生样的甲基汞生物可给性(生样) 引入暴露评估模

型,本次研究未包含的鱼种以均值 ( 52. 8%) 代入,
调查 对 象 海 水 鱼 中 甲 基 汞 每 周 平 均 暴 露 量 由

0. 60
 

μg / kg
 

BW 降 至 0. 31
 

μg / kg
 

BW, 下 降 了

48. 3%;暴露量的 P97. 5 由 2. 92
 

μg / kg
 

BW 降至

1. 55
 

μg / kg
 

BW,下降了 46. 9%。 各海水鱼中甲基

汞暴露量见图 2。

图 2　 生物可给性对各海水鱼甲基汞每周平均暴露量的影响

Figure
 

2　 Effects
 

of
 

bioaccessibility
 

on
 

the
 

average
 

weekly
 

exposure
 

of
 

methylmercury
 

in
 

marine
 

fish

海水鱼中甲基汞原贡献率最高的前三位为立

鱼(包括黑立鱼、黄立鱼) 、带鱼、海鳗鱼,贡献率分

别为 18. 8%、12. 8%和 12. 4%;引入生物可给性后,
甲基汞贡献率最高的前 3 位为立鱼 ( 包括黑立鱼、
黄立鱼) 、龙利鱼、海鳗鱼,贡献率分别为 17. 1%、
13. 7%和 12. 1%。 在可给性研究纳入的 12 种海水

鱼中,带鱼、龙利鱼的甲基汞贡献率变化较大,带鱼

由 12. 8% 降 至 6. 6%, 龙 利 鱼 由 8. 3% 上 升 至

13. 7%。 立鱼(包括黑立鱼、黄立鱼) 甲基汞贡献率

减少了 1. 7%,沙尖鱼甲基汞贡献率增大了 1. 5%,
其他鱼种的甲基汞贡献率变化值在 1. 0% 以下,见

图 3。

3　 讨论

海水鱼是优质蛋白、 n-3 系列多不饱和脂肪酸

等的良好来源,而海水鱼中甲基汞等污染可能造成

的健康风险也备受关注。 近年来,在甲基汞风险评
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估研究中,逐渐引入生物可给性的研究 [ 4,10,15-16] 。

注:左图为不考虑生物可给性的贡献率;右图为考虑生物可给性后的贡献率

图 3　 考虑生物可给性前后各海水鱼甲基汞贡献率对比

Figure
 

3　 Comparison
 

of
 

contribution
 

rates
 

of
 

methylmercury
 

in
 

different
 

marine
 

fishes
 

before
  

and
 

after
 

considering
 

bioavailability

　 　 本研究选取广东省居民日常消费的 12 种海水

鱼,经不同的烹调方式处理后,采用体外胃肠消化

模型的 PBET 法,获得各种海水鱼的甲基汞生物可

给性。 在生样状态下,12 种海水鱼甲基汞的生物可

给性范围为 26. 5% ~ 84. 3%,甲基汞生物可给性最

高的是龙利鱼,最低的是带鱼。 在相同的试验条件

下,不同海水鱼的甲基汞生物可给性差异较大,这

与其他研究结果 [ 4-5,10] 一致。 PBET 法通过添加胃肠

道消化酶、调节 pH 值和温度等条件,在体外环境模

拟胃和小肠的化学性消化过程,考虑了人体主要消

化器官的作用,具有操作简便、可重复性高等优点,
但其未考虑其他消化器官(如口腔、大肠等) 、肠道

微生物等对生物可给性的影响,存在不足。 目前,
生物可给性的体外研究尚未标准化,采用同种方法

的不同研究之间的具体试验条件 ( 如 pH 值、固液

比、消化时间等)略有差异。 在采用 PBET 法对动物

性水产品中甲基汞生物可给性的研究中, WANG
等 [ 4] 研究分析 10 种中国香港市售海水鱼和 10 种淡

水鱼中甲基汞生物可给性范围为 19. 5% (黄花鱼)
~ 59. 2%(金线鱼) ,北美 10 种常见动物性海产品中

甲基汞可给性范围为 58% ( 蟹 ) ~ 100% ( 虾和扇

贝) [ 10] ,西班牙 16 种常见动物性海产品中汞生物可

给性范围为 35%(沙丁鱼) ~ 106% (鲑鱼) [ 5] 。 不同

鱼种以及相同鱼种不同海水鱼样品之间甲基汞生

物可给性的差异可能与鱼肉组织中的蛋白质、多

肽、氨基酸构成,以及甲基汞在肌肉细胞中的分布

差异等因素有关 [ 17-18] 。
经油煎、烘烤烹调处理后甲基汞生物可给性下

降,分别降低为生样的 71. 0%和 69. 3%。 烹调加热

过程使鱼肉中与甲基汞结合的蛋白质变性、结构改

变、溶解性下降等,阻碍了消化酶对汞-低分子硫醇

结合结构的作用,进而使释放进入消化液的汞减

少,生物可给性下降 [ 3,11,19-20] 。
本研究还观察到,海水鱼生物可给性与其甲基

汞含量呈负相关关系( r = -0. 442) ,与部分研究的结

果 [ 10,21] 一致,但在另一些研究中未观察到甲基汞生

物可给性与其甲基汞含量的相关性 [ 4,18,21] 。
在进行甲基汞健康损害效应的剂量-反应关系

评估时,通常假设经食物摄入的甲基汞完全或几乎

完全被胃肠道吸收,即未考虑生物可给性的影响,
毒代动力学模型中食物甲基汞胃肠道吸收因子设

为 0. 95[ 1-3] 。 本研究将各海水鱼生样的甲基汞生物

可给性引入暴露评估模型后,沿海地区 3 岁及以上

居民膳食海水鱼中甲基汞平均暴露水平下降了

48. 3%,海水鱼的暴露贡献率也有所变化,提示在分

析甲基汞暴露水平、暴露贡献以及为居民提供海水

鱼消费建议时,需综合考虑海水鱼的摄入水平、甲

基汞含量初始水平以及不同海水鱼中甲基汞生物

可给性的影响。 然而,本研究在暴露评估中采用生

样的生物可给性代入计算,未考虑烹调这一因素对

膳食海水鱼甲基汞暴露的影响,可能对暴露评估结

果带来一定的不确定性。
 

不同海水鱼样品因其蛋白质结构差异等,其

甲基汞生物可给性变异较大,本研究样本量较小,
后续还需要优化试验条件,扩大样本量,降低误

差,进一步分析其他膳食因素对甲基汞生物可给
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性的影响。 本研究以广东省居民日常消费的海水

鱼为研究对象,分析获得了常见海水鱼中甲基汞

的生物可给性及其影响因素,在对甲基汞进行健

康风险评估和风险 -获益评估时,可将生物可给性

的影响纳入分析,以期为居民海水鱼消费提供更

全面的建议。
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