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摘要：为探讨我国稻田养殖克氏原螯虾的微量元素含量水平和食用安全性，利用电感耦合
等离子体质谱法 (ICP-MS) 分析了湖北、湖南和安徽 3 省 156 份稻田养殖克氏原螯虾肌肉
样品中 24 种微量元素的含量，并采用污染指数法、暴露评估和非致癌风险评价法进行污
染评价和膳食评估。结果显示，在克氏原螯虾样品的 24 种微量元素中，Li、Be、Tl 和 U
这 4 种元素未检出，Ni、Cd 和 Pb 这 3 种微量元素检出率低于 50%。有 16 种元素含量在
安徽与其他两个产地间存在显著差异，而其中 5 种元素在 3 个不同产地间存在显著差异。
所有克氏原螯虾样品中，有害重金属元素 As、Cu、Pb、Cd 和 Cr 的污染指数均小于 0.2，
处于正常背景值水平。研究表明，21 种微量元素的总目标危害系数 TTHQ=3.672<10，有
害元素的 THQ 均在可接受范围，长期食用对人群没有明显的健康风险，但营养元素 Fe 的
摄入值得关注。
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克氏原螯虾 (Procambarus clarkii) 又称小龙虾，

因其肉质肥嫩、肉味鲜美、营养丰富，深受消费

者喜爱 [1]。2020 年，我国克氏原螯虾养殖总面积

为 1 456 420 hm2，养殖总产量达到 239.37 万 t，位

列我国淡水养殖品种第 6 位 (前 5 位均为大宗淡水

鱼品种)[2]。作为我国重要的且广受欢迎的淡水水

产品，克氏原螯虾的食用安全受到消费者广泛关

注。当前，稻虾综合养殖模式为克氏原螯虾主要

养殖模式之一，其养殖面积与产量分别占克氏原

螯虾养殖面积和产量的 80% 以上[2-3]。因此，开展

稻田养殖克氏原螯虾的食用安全评价具有迫切和

现实意义。

微量元素含量是评价食品食用安全的一项重

要指标[4-6]。一部分微量元素如铅 (Pb) 和镉 (Cd) 等
对人体有害，且具有极强的毒性，不是人体必需

的微量元素；一部分微量元素如铜 (Cu)、铁 (Fe)、
锌 (Zn)、铬 (Cr)、钴 (Co)、硒 (Se) 等被确认与人

体健康密切相关，是人体必需的微量元素，但当

食品中必需的微量元素超过一定限量时，也会给

消费者健康带来不良影响[7-8]。为了掌握我国部分
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地区稻田养殖克氏原螯虾的微量元素含量水平和

食用安全性，本研究采用电感耦合等离子体质谱

法 (ICP-MS) 检测了我国克氏原螯虾产量排名前三

的省份 (湖北、安徽和湖南) 生产的稻田养殖克氏

原螯虾成品肌肉中 24 种微量元素的含量，并采用

每周可耐受摄入量污染指数法 (pollution indices)、
暴露评估 (exposure assessment) 和非致癌风险评价

法 (non-carcinogenic risk assessment) 分别评价了污

染水平、食用安全性和健康风险，旨在为克氏原

螯虾的污染监测、指导生产实践及保障水产品质

量安全提供理论与数据支持。 

1    材料与方法
 

1.1    仪器与试剂

电感耦合等离子体 -质谱仪 7500cx，美国

Agilent 公司，配置八级杆碰撞/反应池系统；微波

消解仪 MARS X (美国 CEM 公司)；纯水器，美

国 Millipore 公司。硝酸、盐酸均为优级纯，德国

Merck 公司；100 mg/L 的锂 (Li)、钪 (Sc)、锗 (Ge)、
铑 (Rh)、铟 (In)、铽 (Tb)、镥 (Lu)、铋 (Bi) 内标

溶液和 10 mg/L 的 Li、钇  (Y)、铈  (Ce)、铊  (Tl)、
Co 调谐液，美国 Agilent 公司；标准品 Li、铍

(Be)、铝 (Al)、钒 (V)、Cr、锰 (Mn)、Fe、Co、镍

(Ni)、Cu、Zn、镓  (Ga)、砷  (As)、Se、铷  (Rb)、
锶 (Sr)、钼 (Mo)、银 (Ag)、Cd、铯 (Cs)、钡 (Ba)、
Tl、Pb 和铀 (U) 标准溶液 (1 000 mg/L)，购自国家

标准物质中心；生物成分分析标准物质  (大虾 )
(GBW10050) 由国家标准物质研究中心提供；超

纯水 (电阻率≥18.2 MΩ·cm)；氩气、氦气，纯度≥

99.999%。 

1.2    样品采集与制备

稻田养殖克氏原螯虾样品于 2021 年 5—6 月

分别采自湖北省荆州市和潜江市，安徽省合肥市、

滁州市、蚌埠市、淮南市、安庆市和六安市，湖

南省长沙市、常德市、岳阳市和益阳市。采样点

共计 156 个，其中湖北省 55 个，湖南省 56 个，

安徽省 45 个。每个采样点采集 80~100 尾克氏原

螯虾，样品体质量约 23~38 g/尾。每个采样点形

成 1 份检测样品，共计 156 份检测样品，每份样

品 2~3 kg。采集的样品现场用竹签等工具逐尾去

除虾体外壳和内脏部分，取出肌肉，装入聚四氟

样品袋中，置于冷藏保温箱中带回实验室，匀浆，

−20 °C 贮存，备测。 

1.3    检测方法

测定方法同文献报道 [9]。玻璃器皿在使用前

用浓硝酸浸泡过夜，超纯水冲洗 3 遍，烘干备用。

样品微波消解过程：准确称取 0.5 g 样品，加入质

量浓度为 65% 的硝酸 2.5 mL，37% 的盐酸 0.5 mL，
超纯水 7.0 mL。微波消解程序：微波功率 1 600 W
(50%)，爬升温度 185 °C，升温时间 10.5 min，保

持时间 14.5 min。将消解液移入 50 mL 容量瓶中，

加入内标溶液  (100 μg/L) 0.5 mL，定容至50 mL，
同时做试剂空白。消解后的样品和试剂空白均用

ICP-MS 检测。测定之前先绘制标准曲线 (标准溶

液 Li、Be、Al、V、Cr、Mn、Fe、Co、Ni、Cu、
Zn、Ga、As、Se、Rb、Sr、Mo、Ag、Cd、Cs、
Ba、Tl、Pb 和 U 为 0~20 μg/L；Fe、Mn、Ba、Cu
和 Zn 为 0~1 000 μg/L)，拟合度达 99.9% 以上时进

行测试。分析过程中随机抽取 5%~10% 的样品重

复 6 次测试以验证重复性。标准物质验证同文献[9]。

对 As 等 23 种元素采用生物成分分析标准物

质 (大虾)，Ga 元素采用加标方式验证方法的准确

性。As 等 23 种元素测试结果均满足方法验证要

求，Ga 元素加标回收率为 85.3%~94.6%。样品测

试除个别含量较低的元素外，其他元素测试的相

对标准偏差 (RSD) 均小于 10%。 

1.4    污染评价与膳食评估
 

　　污染指数法评价　　部分微量元素被纳入重

金属范畴，我国已有相关限量标准，本研究采用

单因子污染指数法评价克氏原螯虾受重金属污染状

况[10-11]，公式：

Pi = Ci=Csi (1)

式 (1) 中，Pi 为克氏原螯虾中第 i 种重金属的污染

指数；Ci 为第 i 种重金属的含量，mg/kg；Csi 为

第 i 种重金属的标准限量，mg/kg。本研究采用

NY 5073—2006《无公害食品水产品中有毒有害

物质限量》 [12] 和 GB 2762—2017《食品安全国家

标准 食品中污染物限量》[13] 中重金属限量标准为

参考值。污染指数 Pi<0.2 为正常背景值水平；Pi

在 0.2~0.6 为轻污染水平；Pi 在 0.6~1.0 为中污染

水平；Pi>1.0 为重污染水平[11, 14]。 

　　暴露评估　　采用联合国粮农组织和世界卫

生组织  (FAO/WHO) 食品添加剂联合专家委员会

(Joint  Expert  Committee  on  Food  Additives， JEC-
FA) 推荐的健康风险评价模型进行风险评价。在

每日摄入量的基础上乘以 7 作为周摄入量，乘以

30 作为月摄入量[15]。评价方法：
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EDI = X £ Ci=Bw (2)

Yw = EDI £ 7 (3)
Ym = EDI £ 30 (4)

式 (2) 中，EDI 为第 i 种微量元素每日膳食暴露量

(estimated daily intake，EDI)，μg/(kg·d)；X 为人均

每日水产品消费量，根据中国环境保护部公布的

中国人群暴露参数[16]，按 29.6 g/d 计；Ci 为第 i 种
微量元素含量，取平均值计算，mg/kg；Bw 代表

成人平均体质量，以 60 kg 计。式 (3) 中，Yw 为每

周膳食暴露量，代表成人每周由水产品摄入某种

微量元素的量，μg/(kg·wk)，wk 表示周。式  (4)
中 Ym 为每月膳食暴露量，代表成人每月由水产品

摄入某种微量元素的量，μg/(kg·mth)，mth 表示月。

Rs=EDI (Yw; Ym)=ADI(PTWI; PTMI)£100 (5)

式 (5) 中，Rs 为风险商，%；ADI 为每日耐受摄

入量  (acceptable daily intake)，μg/(kg·d)；PTWI 为
每周耐受摄入量 (provisional tolerable weekly intake)，
μg/(kg·wk)；PTMI 为每月耐受摄入量  (provisional
tolerable  monthly  intake，PTMI)，μg/(kg·mth)。当

Rs 小于 100% 时，表示风险可以接受，Rs 值越高，

其食用安全性越低。 

　　非致癌风险评价　　采用美国国家环境保护

局 (US EPA) 提出的目标风险系数  (target  hazard
quotient，THQ) 评估克氏原螯虾肌肉中单一微量

元素对人体健康所产生的风险[6, 17]，其计算公式：

THQ = EDI=RfD (6)

式  (6) 中 ， RfD 为 参 考 剂 量  (reference  dose)，
μg/(kg·d)。当 THQ<1 时，认为该微量元素水平对

暴露人群无显著致癌风险；当 THQ≥1 时，则认

为该微量元素水平会对暴露人群产生潜在致癌风

险。THQ 值越大，风险越大。

总目标风险系数  (total target hazard quotient，
TTHQ) 用于评价复合污染物的健康风险[7,17]，公式：

TTHQ =
Xn

i=1
THQi (7)

式 (7) 中，TTHQ 为多种元素的 THQ 之和。TTHQ≤

1.0，表明无明显的负面影响；TTHQ >1.0，表明

对人体健康可能产生负面影响；当 TTHQ >10.0 时，

表明存在慢性毒性效应。THQi 为第 i 种微量元素

的目标风险系数。n 表示微量元素的数量，本研

究评价了 21 种微量元素的健康风险。 

1.5    数据分析

数据结果用  (mean±SD) 表示，采用 Excel

2010 统计软件进行数据分析；采用单因素方差分

析法检验不同省份样品中微量元素含量的差异性；

利用 SPSS Statistics 22.0 软件进行多元统计分析。

当检测数据小于检出限 (LOD) 的比例低于 60% 时，

所有低于 LOD 的结果以 1/2 LOD 计算[18]。 

2    结果
 

2.1    稻田养殖克氏原螯虾肌肉中微量元素含量

三省克氏原螯虾肌肉中的 24 种微量元素中，

Li、Be、Tl 和 U 4 种微量元素未检出，Ni、Cd 和

Pb 3 种微量元素检出率低于 50% (表 1，表 2)，
Cr、Al 和 Ga 的检出率分别为 70%、71.3% 和 50
其他 12 种微量元素检出率为 100%。检出率超过

50% 的 17 种微量元素平均含量由高到低排序为

Zn>Fe>Cu>Rb>Al>Mn>Sr>Ba>Se>As>Mo>Cs>Ag>
V≈Cr>Co>Ga。 三 省 平 均 值 含 量 最 高 的 为 Zn
[(5.384±4.650) mg/kg, (2.736~61.646 mg/kg)]，其次

为 Fe  [(3.153±1.898)  mg/kg,  (0.679~11.343  mg/kg)]
和 Cu  [(2.459±0.919)  mg/kg,  (0.877~5.625  mg/kg)]，
均为人体必需的微量元素。除 Rb 和 Al 外，克氏

原螯虾肌肉中必需微量元素的含量普遍高于有害

微量元素。不同省份样品中 As、Cu、Pb、Cd 和

Cr 这 5 种重金属平均含量均低于 NY 5073—2006
《无公害食品水产品中有毒有害物质限量》和

GB 2762—2017《食品安全国家标准 食品中污染

物限量》中的限值，说明本研究所采集的样品中

上述 5 种重金属含量符合我国食品安全标准。 

2.2    不同产地克氏原螯虾肌肉中微量元素含量

差异

不同省份克氏原螯虾肌肉中微量元素的含量

存在差异  (表 1，表 2)。各省样品中检出率超过

50% 的17 种微量元素的含量排序，湖北：Zn>Fe>Cu>
Rb>Al>Mn>Sr>Ba>Se>As>Mo>Cs>Ag>V>Cr>Co>
Ga；湖南：Zn>Rb>Fe>Cu>Mn>Sr>Ba>Al>Se>Mo >
As>Cs>Ag>Cr>Co>V>Ga；安徽： Zn>Fe>Al>Cu>
Rb>Mn>Sr>Ba>Se>As>Cr>V>Ag>Cs>Mo≈Co>Ga。
湖北省样品中微量元素含量排序与三省总体排序

相似，均为必需微量元素，分别为 Zn [(4.971±0.923)
mg/kg,  (3.385~7.795  mg/kg)]、 Fe  [(2.918±1.328)
mg/kg,  (0.679~6.097  mg/kg)] 和 Cu  [(2.369±0.824)
mg/kg, (0.877~4.410 mg/kg)]。湖南省和安徽省样

品中含量排名前 3 的微量元素除 Zn 和 Fe 外，还
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各有 1 种人体非必需或有害的微量元素，分别是

Rb 和 Al。
本研究共检出 11 种必需微量元素 (表 1)，湖

北和湖南省样品中 Sr、Cr、Co、Fe、Mn、Cu、
Se 和 V 元素含量显著低于安徽省 (P<0.05)，而湖

北与湖南两省样品相比不具有显著差异 (P>0.05)
(表 1)。湖北和湖南省克氏原螯虾肌肉中 Mo 元素

含量显著高于安徽省 (P<0.05)。三个省份样品中

的 Zn 和 Ni 2 种微量元素含量之间不具有显著差

异 (P>0.05)。
检出的 9 种非必需或有害微量元素中，湖北

省和湖南省样品中 Ba、Ag、Al 和 Ga 元素的平均

含量显著低于安徽省 (P<0.05) (表 2)，但湖北省和

湖南省相比，这 4 种微量元素的含量在 95% 的水

平上不具有显著差异 (P>0.05)。湖北省和安徽省

样品中 As 元素含量显著高于湖南省 (P<0.05)，而

Cs 元素含量显著低于湖南省 (P<0.05)。湖北省和

安徽省相比，上述 2 种微量元素含量在 95% 的水

平上不具有显著差异 (P>0.05)。克氏原螯虾肌肉

中 Rb 按含量高低排序：湖南>安徽>湖北，两两

比较均有显著差异 (P<0.05)。另 2 种微量元素 (Pb
和 Cd) 在 3 个省份的克氏原螯虾肌肉中的含量均

不具有显著差异 (P>0.05)。 

2.3    多元统计分析
 

　　相关性分析　　将采集的克氏原螯虾样品按

采集省份地市分为 12 组，对其中微量元素含量进

行相关性分析 (表 3)。克氏原螯虾肌肉中各元素间

表 1    三省稻田养殖克氏原螯虾肌肉中必需微量元素含量 (湿重)

Tab. 1       Concentrations of essential trace elements in P. clarkii muscle cultured in
rice fields from three provinces (wet weight) mg/kg

地区　　
region　　

样品数
number V Mn Fe Cu Mo Zn Se Sr Co Cr Ni Li

湖北
Hubei

57 0.007±0.003a 1.139±0.622a 2.918±1.328a 2.369±0.824a 0.034±0.075a 4.971±0.923a 0.115±0.030a 0.337±0.066a 0.004±0.002a 0.006±0.007a 0.000±0.001a ND

0.003~0.016 0.251~2.884 0.679~6.097 0.877~4.410 0.001~0.448 3.385~7.795 0.065~0.207 0.218~0.561 0.001~0.007 ND~0.031 ND~0.005 ND

湖南
Hunan

57 0.003±0.002b 0.885±0.454b 2.164±0.994b 1.992±0.616b 0.077±0.091b 5.350±7.659a 0.097±0.038b 0.309±0.091a 0.004±0.005a 0.005±0.008a 0.002±0.010a ND

0.001~0.008 0.235~2.245 0.820~4.862 1.100~3.659 0.005~0.512 2.736~61.646 0.053~0.263 0.130~0.517 0.001~0.038 ND~0.061 ND~0.074 ND

安徽
Anhui

46 0.012±0.007c 1.707±1.275c 4.669±2.355c 3.149±0.934c 0.007±0.010c 5.938±0.977a 0.134±0.042c 0.431±0.214b 0.007±0.003b 0.012±0.011b 0.002±0.011a ND

0.001~0.031 0.354~6.532 1.105~11.343 1.673~5.625 0.001~0.066 3.988~7.987 0.084~0.329 0.266~1.534 0.002~0.017 ND~0.038 ND~0.055 ND

三省平均
mean values

156 0.007±0.005 1.212±0.888 3.153±1.898 2.459±0.919 0.041±0.076 5.384±4.650 0.114±0.039 0.354±0.142 0.005±0.004 0.007±0.009 0.001±0.008 ND

0.001~0.031 0.235~6.532 0.679~11.343 0.877~5.625 0.001~0.512 2.736~61.646 0.053~0.329 0.130~1.534 0.001~0.038 ND~0.061 ND~0.074 ND

检出率/%
detective rate

100 100 100 100 100 100 100 100 100 70 4.4 0

注：表中同列数据中不同肩注字母表示有显著差异 (P<0.05)，“ND”指未检出，下同
Notes: different superscripts in the same column mean significant differences (P<0.05), "ND" means not detected, the same below

表 2    三省稻田养殖克氏原螯虾肌肉中有害微量元素含量 (湿重)

Tab. 2       Concentrations of toxic trace elements in P. clarkii muscle cultured in
rice fields from three provinces (wet weight) mg/kg

地区　　
region　　

样品数
number As Rb Ba Ag Cs Al Ga Cd Pb Be Tl U

湖北
Hubei

57 0.070±0.020a 1.488±0.517a 0.192±0.068a0.008±0.002a0.010±0.008a 1.342±1.175 a 0.003±0.002a0.000±0.000a0.000±0.000aNDNDND

0.029~0.113 0.607~3.412 0.088~0.364 0.005~0.013 0.003~0.043 ND~5.277 ND~0.006 ND~0.003 ND~0.004 NDNDND

湖南
Hunan

57 0.045±0.015b 3.232±3.199b 0.172±0.079a0.008±0.002a0.023±0.030b 0.098±0.231b 0.000±0.000b0.000±0.000a0.002±0.008aNDNDND

0.020~0.094 0.922~20.185 0.028~0.390 0.003~0.014 0.007~0.221 ND~1.079 ND~0.001 ND~0.002 ND~0.053 NDNDND

安徽
Anhui

46 0.068±0.018a 1.946±0.779c 0.287±0.246b0.011±0.003b0.008±0.007a 4.553±3.704c 0.006±0.002c0.000±0.000a0.000±0.000aNDNDND

0.039~0.107 0.685~3.913 0.108~1.385 0.003~0.018 0.003~0.039 0.405~15.609 0.003~0.011 ND~0.001 ND~0.003 NDNDND

三省平均
mean values

156 0.060±0.021 2.241±2.120 0.212±0.154 0.009±0.003 0.014±0.020 1.822±2.782 0.003±0.003 0.000±0.000 0.001±0.005 NDNDND

0.020~0.113 0.607~20.185 0.028~1.385 0.003~0.018 0.003~0.221 ND~15.609 ND~0.011 ND~0.003 ND~0.053 NDNDND

检出率/%
detective rate

100 100 100 100 100 71.3 50 13.8 2.5 0 0 0
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存在一定的相关性，除 Be、Tl 和 U 外的 21 个元

素质量分数之间有 46 个呈极显著正相关 (P<0.01)，
29 个呈显著正相关 (P<0.05)，3 个呈极显著负相关 (P<
0.01)，6 个呈显著负相关 (P<0.05)。对于受关注较

多的有害元素，As 与 Ag、Al 呈极显著正相关 (P<
0.01)，与 Pb 显著负相关 (P<0.05)；Ba 与 Ag、Al
呈显著正相关 (P<0.05)； Ag 与 Al 呈极显著正相关

(P<0.01)； Cd 和 Pb 与其他元素间相关性不显著。 

　　聚类分析　　对不同省份的克氏原螯虾肌肉

中除 Be、Tl 和 U 外的 21 种微量元素含量进行系

统聚类分析，采用组间联接方法，度量标准为平

方欧氏距离，结果见图 1。随着聚类距离的增加，

聚类结果逐渐不同。当平方欧氏距离为 13 时，

12 个城市的样品聚为 3 类，荆州市、潜江市、安

庆市、六安市、合肥市、常德市、岳阳市和益阳

市的样品聚为一类，安徽省滁州市、蚌埠市、淮

南市的样品聚为一类，湖南省长沙市样品单独为

一类。当平方欧氏距离为 7 时，12 个城市的样品

聚为 4 类，湖北省荆州市、潜江市和安徽省安庆

市、六安市、合肥市样品聚为一类，湖南省常德

市、岳阳市和益阳市的样品聚为一类，安徽省滁

州市、蚌埠市和淮南市的样品聚为一类，湖南省

长沙市样品单独为一类。表明克氏原螯虾肌肉中

微量元素含量与产地生态环境因素有一定相关性。
 

　　主成分分析　　将克氏原螯虾肌肉中除 Be、
Tl 和 U 外的 21 种微量元素数据提取出 4 个主成

分，特征值均大于 1。4 个主成分的方差贡献率分

别为 54.403%、12.350%、10.287% 和 8.869%，累

积方差贡献率为 85.908%，可知第一主成分对克

氏原螯虾肌肉中微量元素含量影响较大。将成分

矩阵数据除对应主成分特征值的平方根，得到计

算线性组合的系数。各主成分方差与对应线性组

合系数乘积之和，再除四项成分方差之和，得到

综合得分模型系数。公式：综合得分模型的系

数=(54.403×第一线性组合系数+12.35×第二线性组

表 3    微量元素相关性分析

Tab. 3    Correlation analysis of trace elements

元素
elements Li Al V Cr Mn Fe Co Ni Cu Zn Ga As Se Rb Sr Mo Ag Cd Cs Ba Pb

Li 1

Al 0.594* 1

V 0.395 0.944** 1

Cr 0.595* 0.919** 0.889** 1

Mn 0.035 0.556 0.762** 0.525 1

Fe 0.375 0.881** 0.971** 0.860** 0.862** 1

Co 0.086 0.733** 0.869** 0.692* 0.898** 0.912** 1

Ni 0.603* 0.195 0.062 0.283 −0.132 0.083 −0.107 1

Cu 0.391 0.833** 0.854** 0.779** 0.674* 0.864** 0.819** 0.004 1

Zn 0.164 0.575 0.644* 0.630* 0.527 0.659* 0.729** −0.223 0.563 1

Ga 0.306 0.868** 0.851** 0.649* 0.558 0.782** 0.710** 0.049 0.714** 0.459 1

As 0.124 0.752** 0.788** 0.601* 0.412 0.646* 0.594* −0.260 0.679* 0.453 0.778** 1

Se 0.186 0.638* 0.562 0.428 0.294 0.498 0.494 −0.051 0.682* 0.271 0.733** 0.588* 1

Rb −0.105 −0.370 −0.431 −0.372 −0.138 −0.366 −0.176 −0.112 −0.162 −0.337 −0.415 −0.478 −0.237 1

Sr 0.355 0.795** 0.815** 0.719** 0.530 0.796** 0.684* 0.238 0.666* 0.636* 0.832** 0.618* 0.594* −0.720** 1

Mo −0.130 −0.619* −0.591* −0.317 −0.346 −0.509 −0.426 0.053 −0.514 −0.113 −0.886** −0.694* −0.692* 0.389 −0.652* 1

Ag 0.347 0.892** 0.891** 0.794** 0.525 0.794** 0.722** 0.218 0.692* 0.462 0.862** 0.813** 0.506 −0.400 0.754** −0.655* 1

Cd −0.081 0.004 0.226 0.078 0.601* 0.326 0.419 −0.121 −0.004 0.436 −0.045 −0.063 −0.332 −0.073 0.095 0.292 0.039 1

Cs −0.030 −0.415 −0.482 −0.386 −0.260 −0.447 −0.288 −0.096 −0.261 −0.305 −0.508 −0.451 −0.438 0.940** −0.771** 0.499 −0.408 −0.004 1

Ba 0.305 0.678* 0.802** 0.652* 0.805** 0.872** 0.792** 0.308 0.640* 0.546 0.705* 0.418 0.320 −0.478 0.843** −0.481 0.683* 0.440 −0.535 1

Pb −0.148 −0.444 −0.418 −0.277 −0.220 −0.356 −0.250 0.393 −0.524 −0.094 −0.507 −0.626* −0.325 0.024 −0.206 0.641* −0.370 0.371 0.025 −0.111 1

注：*. 在 0.05 级别(双尾)相关性显著；**. 在 0.01 级别(双尾)相关性显著
Notes: *. correlation is significant at the 0.05 level (two-tailed); **. correlation is significant at the 0.01 level (two-tailed)
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合系数+10.287×第三线性组合系数+8.869×第四线

性组合系数)/85.908。最后，每个元素的权重=该
元素综合得分模型的系数/综合得分模型的系数之

和。通过上述计算，确定权重排序前 7 的元素分

别为 Co、Al、Fe、Sr、Ba、As 和 Cr，可作为将

来克氏原螯虾的产地溯源分析的参考元素。 

2.4    重金属污染水平评估

在 24 种微量元素中，有 5 种重金属元素在

我国食品安全标准体系中规定了其在水产品中的

最高限量 [12-13]。Cu、Pb、Cd 和 Cr 的标准限量分

别为 50、0.5、0.5 和 2.0 mg/kg。水产品中无机砷

(inorganic arsenic，iAs) 的限量为 0.5 mg/kg，因本

研究仅检测了克氏原螯虾肌肉中总砷 (total arsenic，
tAs) 的含量，根据相关文献报道 [19]，将 tAs 含量

乘以 10% 折算成 iAs 用于评价研究。依据式  (1)
污染指数评价法，3 省份样品中 As、Cu、Pb、
Cd 和 Cr 的 污 染 指 数 Pi 分 别 为 0.012、 0.049、
0.002、0.000 和 0.004，均小于 0.2，评价为正常背

景值水平。 

2.5    暴露评估

本研究从检测的 24 种微量元素中选取相关

文献报道较多的 7 种重金属或有害元素 (Cu、Zn、
Cr、Al、As、Pb 和 Cd) 开展暴露评估[14, 20-21] (表 4)。

FAO/WHO 相关文件中没有规定 Cr 的 PTWI 值。

Cr 在自然界中主要以 Cr (Ⅲ) 或 Cr (Ⅵ) 的形态存

在，Cr (Ⅲ) 是人体必需的营养元素，Cr (Ⅵ) 是一

级致癌物。由于形态分析的困难，在此以欧洲食

品安全局  (European Food Safety Authority，EFSA)
规定的 Cr (Ⅲ) 的可接受日摄入量来评价[20]。以平

均值计，各调查省份克氏原螯虾摄入的 Cu、Zn、
Cr、Al、As、Pb 和 Cd 7 种元素含量见表 4。

根据中国普通人群的膳食结构中水产品消费

占 Cu、Zn、Cr、Al、As、Pb 和 Cd 元素的总摄入

量的比例 (表 4) [22]，计算各元素在水产品中的允

许摄入量，分别为 140.000  μg/(kg·wk)、 231.000
μg/(kg·wk)、 2.400  μg/(kg·d)、 58.000  μg/(kg·wk)、
155.050  μg/(kg·wk)、 2.300  μg/(kg·wk) 和 1.175
μg/(kg·mth)。7 种元素的 ADI 占比为 Al>Zn>Cu>
Pb>As>Cd>Cr，数值为 0.125%~10.850%，均未超

过推荐的 ADI 值。所以，人们通过食用调查区域

内养殖的克氏原螯虾而摄入 Cu、Zn、Cr、Al、As、
Pb 和 Cd 这 7 种重金属或有害元素，对健康无明

显负面影响。 

2.6    非致癌风险评价

本研究从检测的 24 种微量元素中选取可检

索到参考剂量的 21 种微量元素开展健康风险定量

评估。通过 US EPA 官方网站 [23] 检索到 Li、Be

重新标度的距离聚类组合
rescaled distance cluster combine
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图 1    不同产地克氏原螯虾肌肉中微量元素聚类分析

Fig. 1    Hierarchical cluster analysis of trace elements in P. clarkii muscle from three provinces
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和 Al 等 21 种元素的 RfD  (表 5)。本研究取 Cr
(Ⅵ) 的 RfD 用于评估； iAs 含量利用 tAs 浓度乘

以 10% 计算得到[24]；Pb 采用 EFSA 提供的数据[25]。

根据水产品消费占各元素的摄入量的比例，分别

计算对应各元素在水产品中的 RfD 值，再利用此

RfD 值计算 THQ 和 TTHQ。Li、V、Sr、Co、Ni、
Ba、Ag、Be、Tl 和 U 这 10 种元素没有查到水产

品占饮食总摄入量的比例 (表 5)，不能计算出上述

元素在水产品中的参考摄入量，所以直接以 EDI
除参考剂量来计算 THQ 值。除 Fe (THQ=1.111) 元
素外，其他元素的 THQ 均<1，TTHQ 为 3.672。
由于 TTHQ<10，表明本研究分析的克氏原螯虾肌

肉样品不具有毒性风险效应。 

3    讨论

克氏原螯虾肌肉 (同时也是克氏原螯虾最主

要的可食部分 ) 重金属  (Cu 、Zn 、As、  Cr、Pb
和 Cd) 含量均低于此前相关文献报道。以往对克

氏原螯虾食用安全性研究着重于关注其重金属含

量。与以往的研究相比[26-30] (表 6)，本研究检测的

湖北省克氏原螯虾肌肉中 As、Cr、Pb 和 Cd 含量

与此前王华全等[26] 报道的湖北省出口克氏原螯虾

中相同重金属的含量基本相符，三个省区克氏原

螯虾肌肉中 As 和 Cd 的检出值也与王龙根等[27] 报

道的扬州地区稻田养殖克氏原螯虾中 As 和 Cd 的

含量相近。但总体上，本研究检测的克氏原螯虾

肌肉中重金属含量明显低于其他相关文献报道[28-30]。

分析可能的原因，除了监测时间、地点等因素外，

制样时所取样品的组织部位可能是主要因素。根

据何力等[31] 的研究报道，克氏原螯虾鳃和肝脏中

的重金属含量较高，一些样品甚至有超标现象，

但其肌肉中重金属含量较低，未发现超标现象。

克氏原螯虾不同组织的残留规律：Pb 含量，鳃>
肝脏>尾部>腹部肌肉>螯足肌；Cd 含量，肝脏>鳃>
肌肉；As 含量，鳃>肝脏>肌肉。本研究在制样时

已去掉头、足、鳃和内脏，仅留肌肉部分，因此

检测出的重金属含量较低。

不同产地克氏原螯虾的必需微量元素和有害

元素均存在一定差异，整体上不同产地样品必需

微量元素的差异要大于有害元素，这可能与克氏

原螯虾对必需微量元素利用的生理功能等有关[32]。

水产品中微量元素的富集与其生长环境如水质、

底质、温度和饵料等有关，而稻田养殖的克氏原

螯虾与稻田土壤中矿物质元素种类和丰度相关[33]。

本研究发现，克氏原螯虾肌肉中部分微量元素存

在显著的地理区域差异，类似的研究在中华绒螯

蟹  (Eriocheir sinensis)[24] 和大麻哈鱼  (Oncorhyn-
chus keta)[34] 的微量元素研究中也有报道。利用不

同产地来源水产品中微量元素组成特征进行产地

溯源已在海参、牡蛎、鱼和蟹等水产品中应用。

三省稻田养殖克氏原螯虾中因 Cu、Zn、Cr、
Al、As、Pb 和 Cd 引起的食用安全风险较低。除

Fe 外，其他 20 种元素的 THQ 在平均摄入水平下

的值均小于 1，表明所分析的 20 种微量元素摄入

不存在明显的健康风险。不同元素对 TTHQ 的贡

献率存在较大差异，THQ 值排名前 7 的元素由大

到小顺序为 Fe>Mo>Cu>Mn>Zn>Cr>Se，这 7 种元

素的 THQ 总和占 TTHQ 的 98.2%。其中，Fe、Cu、

表 4    克氏原螯虾肌肉中 7种微量元素的人体暴露评估

Tab. 4    Human exposure assessment of 7 trace elements from P. clarkii muscle

微量元素
trace elements

允许摄入量/[μg/(kg·wk)]
allowable intake

水产品占饮食
总摄入量的比例/%
proportion of aquatic

products in total
dietary intake

各元素在水产品中的
允许摄入量/[μg/(kg·wk)]

dietary intake of
trace elements form

aquatic product

平均值
average value

参考文献
references

EDI/[μg/(kg·d)] Rs/%

Cu PTWI 3 500 4.0 140.000 1.213 6.065 [14]

Zn PTWI 7 000 3.3 231.000 2.656 8.048 [14]

Cr* 300 μg/(kg·d) 0.8 2.4 μg/(kg·d) 0.003 0.125 [20]

Al PTWI 2000 2.9 58.000 0.899 10.850 [21]

As PTWI 350 44.3 155.050 0.030 0.135 [21]

Pb PTWI 25 9.2 2.300 0.000 5 0.152 [21]

Cd* PTMI 25/[μg/(kg·mth)] 4.7 1.175 μg/(kg·mth) 0.000 05 0.128 [21]

注：“*”表示单位与其他不同
Notes: "*" means the units are different from the others
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Mo 和 Mn 的 THQ 贡献率较高。Mo、Cu、Mn、
Zn、Cr 和 Se 这 6 种微量元素是生物体必需的微

量元素，只是在过量摄入的情况下会对人体带来

危害，鉴于这 6 种元素计算后的 EDI 低于其参考

剂量，THQ 均小于 1，因此这 6 种元素不是主要

的风险元素。Fe 对 TTHQ 的贡献率较高，THQ 大

于 1。虽然 Fe 是人体必需的微量元素，但在中国

普通人群的膳食结构中，Fe 的主要来源是谷类、

蔬菜类、肉类等食物，水产品消费只占 Fe 摄入量

的 0.2%[22]。食用调查区域养殖克氏原螯虾中 Fe
的摄入量超过了参考剂量，而 Cu、Zn 的允许

摄入量占比  (Rs) 相对较高，因此，通过食用克

氏原螯虾摄入营养元素对人体的潜在风险值得

关注。 

4    结论

湖北、湖南和安徽三省稻田养殖克氏原螯虾

肌肉中检出的 20 种微量元素中，除 Rb 和 Al 外，

必需微量元素的含量高于有害微量元素。检出率

超过 50% 的 17 种微量元素在克氏原螯虾肌肉中

含量由高到低排序：Zn>Fe>Cu>Rb>Al>Mn>Sr>Ba>
Se>As>Mo>Cs>Ag>V≈Cr>Co>Ga。

湖北省、湖南省与安徽省稻田养殖克氏原螯

虾肌肉中的 Sr、Cr、Co、Ba 和 Ag 等 5 种微量元

素含量相比有显著差异 (P<0.05)。湖北省和安徽

省样品中 As 元素含量显著高于湖南省 (P<0.05)，
而 Cs 元素含量显著低于湖南省 (P<0.05)。湖北省、

湖南省和安徽省两两比较，Fe、Mn、Cu、Se、

表 5    稻田养殖克氏原螯虾肌肉中微量元素的 EDI和 THQ值

Tab. 5    EDI and THQ value of trace elements due to the consumption of P. clarkii muscle cultured in rice fields

元素
element

参考剂量/[μg/(kg·d)]
RfDa

水产品摄入占饮食总摄入量的比例/%
proportion of aquatic products in

total dietary intake

平均值
average exposure level

EDI THQ

必需微量元素　essential trace elements

Li       2     N/A 0.001 0.001

V       5     N/A 0.003 0.001

Mn   140     1.0 0.598 0.427

Fe   700     0.2 1.555 1.111

Cu     40     4.0 1.213 0.758

Mo       5     0.5 0.020 0.800

Zn   300     3.3 2.656 0.268

Se       5     9.6 0.056 0.117

Sr   600     N/A 0.175 0.000

Co       0.3  N/A 0.002 0.007

Cr       3     0.8 0.003 0.125

Ni     20     N/A 0.001 0.000

有害微量元素　toxic trace elements

As       0.3  44.3 0.003 0.023

Ba   200     N/A 0.105 0.001

Ag       5     N/A 0.004 0.001

Al 1 000     2.9 0.899 0.031

Cd       1     4.7 0.000 0.000

Pb       1.5b 9.2 0.000 0.000

Be       2     N/A 0.001 0.001

Tl       0.01 N/A 0.000 0.000

U       3     N/A 0.000 0.000

注： a.各元素的参考剂量 (RfD)由US EPA官方网站查得[23]；b.未在US EPA官方网站检索到铅 (Pb)的参考剂量 (RfD)，本研究采用EFSA提供的
数据[25]；N/A表示不适用
Notes: a. oral reference dose (RfD) of elements was established by the US EPA[23]; b. RfD for Pb was not available by the US EPA, and the EFSA value
was used[25]. "N/A" means not applicable
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Mo、V、Rb、Al 和 Ga 这 9 种微量元素有显著差

异 (P<0.05)；其他 8 种微量元素 (Zn、Ni、Pb、Cd、
Li、Be、Tl 和 U) 含量在 3 个省份间均不存在显著

差异 (P>0.05)。克氏原螯虾肌肉中各元素间存在

一定相关性，且与产地生态环境因素密切相关。

湖北省、湖南省和安徽省克氏原螯虾肌肉中

重金属或有害元素 (As、Cu、Pb、Cd 和 Cr) 的污

染指数均小于 0.2，处于正常背景值水平。三省稻

田养殖克氏原螯虾中因 Cu、Zn、Cr、Al、As、
Pb 和 Cd 这 7 种重金属或有害元素引起的食用风

险 较 低 。 21 种 微 量 元 素 的 总 目 标 危 害 系 数

TTHQ<10，表明本研究分析的克氏原螯虾肌肉样

品不具有毒性风险效应。但 Fe 的摄入量超过了参

考剂量 RfD，建议通过膳食途径的营养元素也应

被列入风险评估。

（作者声明本文无实际或潜在的利益冲突）
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Levels of 24 trace elements and health risk assessment in rice-crayfish
(Procambarus clarkii) muscle in three provinces of China

HUANG Xiaoli 1,2,     GAO Lei 1,3,     WANG Peng 1,3,     CHEN Zhongxiang 1,3,     HAO Qirui 1,3,    
BAI Shuyan 1,3,     DU Ningning 1,3,     WU Song 1,3,     QIN Dongli 1,3,4*

(1. Heilongjiang River Fishery Research Institute, Chinese Academy of Fishery Sciences, Harbin    150070;
2. School of Materials Science and Engineering, Northeast Forestry University, Harbin    150040;

3. Supervision, Inspection and Testing Center for Fishery Environment and Aquatic Products,
Ministry of Agriculture and Rural Affairs, Harbin    150070;

4. Key Labrotary of Control of Quality and Safety for Aquatic Products, Ministry of Agriculture and Rural Affairs, Beijing    100141)

Abstract: Crayfish (Procambarus clarkii) is one of the most important economic crustacean species in China. In
2020,  the  area  farmed P.  clarkii was  0.14  million  hectares,  with  production  exceeding  2.39  million  tons,  which
ranked the 6th among freshwater aquaculture species in China (the top 5 are all large freshwater fish species). As
an important and popular freshwater aquatic product in China, the food safety of P. clarkii is widely concerned by
consumers. Trace element level is an important index to evaluate food safety. In order to investigate the concentra-
tions of trace elements in rice-crayfish and its food safety, 24 trace elements in 156 samples of P. clarkii cultured
in rice fields in Hubei,  Hunan and Anhui were detected by inductively coupled plasma mass spectrometry (ICP-
MS). Crayfish cultured in rice fields of Hubei, Hunan and Anhui three provinces were collected from May to June
in 2021. A total of 156 samples were collected, including 55 from Hubei province, 56 from Hunan province and 45
from Anhui province. The pollution levels and potential health risks were estimated by pollution indices, exposure
assessment and non-carcinogenic risk assessment method. Twenty trace elements had been detected in P. clarkii
samples, and Li, Be, Tl and U were not detected. The contents of 17 trace elements with a detection rate of more
than  50%  were  in  order  from  high  to  low:  Zn>Fe>Cu>Rb>Al>Mn>Sr>Ba>Se>As>Mo>Cs>Ag>V≈Cr>Co>Ga.
The average content of Zn was the highest (5.384±4.650 mg/kg), followed by Fe [(3.153±1.898) mg/kg] and Cu
[(2.459±0.919)  mg/kg].  Except  Rb  and  Al,  the  content  of  essential  trace  elements  in  muscle  of P.  clarkii was
higher than that of harmful trace elements. Sixteen of the 24 trace elements in the rice-crayfish samples had signi-
ficant differences between Anhui and other two provinces, and 5 of them had significant differences between the
three regions.  The contents  of  6 heavy metals  (Cu,  Zn,  As,  Cr,  Pb and Cd) in crayfish samples were lower than
those reported in previous studies. The possible reason was monitoring time, location and other factors, especially
the sampling site. Some trace elements in rice-crayfish muscle showed significant regional differences by phylo-
genetic relation analysis, which indicated that the enrichment of trace elements in aquatic products was related to
the growing environment. The pollution indices of five toxic heavy metals (As, Cu, Pb, Cd and Cr) in rice-crayfish
samples from three provinces were all lower than 0.2 and at safe levels. The estimated daily intakes(EDI) of 7 ele-
ments  (Cu,  Zn,  Cr,  Al,  As,  Pb  and  Cd)  were  1.213,  2.656,  0.003,  0.899,  0.030, 0.000 5 and 0.000 05 μg/(kg·d),
respectively. The intake of the 7 elements accounted for 0.125%-10.862% of the ADI values of adults. Consump-
tion of Cu, Zn, Cr, Al, As, Pb and Cd from P. clarkii in the survey area was associated with low health risk. Except
for Fe element (THQ=1.111), the THQ values of other 20 elements were all lower than 1, and the total target haz-
ard quotient (TTHQ) was 3.672. TTHQ was lower than 10, which indicated that the P. clarkii muscle samples ana-
lyzed in this study had no toxic risk effect. However, Fe intake is of concern.

Key words: Procambarus clarkii; trace element; dietary exposure; health risk assessment; ICP-MS; rice-cultured

Corresponding author: QIN Dongli. E-mail: qdl978@163.com

Funding projects: National Key Research and Development Program of China (2020YFD0900301); Special Sci-
entific Research Fund of Agricultural Public Welfare Profession of China (201503108)

1268 水    产    学    报 46 卷

https://www.china-fishery.cn 中国水产学会主办    sponsored by China Society of Fisheries

https://www.china-fishery.cn

	1 材料与方法
	1.1 仪器与试剂
	1.2 样品采集与制备
	1.3 检测方法
	1.4 污染评价与膳食评估
	污染指数法评价
	暴露评估
	非致癌风险评价

	1.5 数据分析

	2 结果
	2.1 稻田养殖克氏原螯虾肌肉中微量元素含量
	2.2 不同产地克氏原螯虾肌肉中微量元素含量差异
	2.3 多元统计分析
	相关性分析
	聚类分析
	主成分分析

	2.4 重金属污染水平评估
	2.5 暴露评估
	2.6 非致癌风险评价

	3 讨论
	4 结论

