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超高效液相色谱-稳定性同位素稀释质谱法测定 
预包装食品中不同阶段美拉德反应产物含量
李华韬1，张巧智1，鲍宗燠1，蔡庆霆1，倪皓洁1，郑睿行2，张书芬2，曹丽丽2，王彦波1，傅玲琳1,*

（1.浙江工商大学食品与生物工程学院，浙江 杭州 310018；2.宁波市食品检验检测研究院，浙江 宁波 315048）

摘  要：建立基于稳定同位素内标稀释的超高效液相色谱-串联三重四极杆质谱同步检测预包装食品中羧甲基赖氨

酸（Nε-(carboxymethyl)-lysine，CML）、羧乙基赖氨酸（Nε-(carboxyethyl)-lysine，CEL）、甲基乙二醛-羟基咪唑酮

异构体（methyglyoxal-derived hydroimidazolones，MG-H1、MG-H2、MG-H3）、乙二醛-氢咪唑酮（glyoxal-derived 
hydroimidazolone，G-H1）、糠氨酸7 种不同阶段美拉德反应产物（Maillard reaction products，MRPs）的含量。采

用Kinetex C18色谱柱进行分离，多反应监测模式进行定量分析。该方法的加标回收率为88.4%～111.3%，精密度相

对标准偏差小于9%，检出限和定量限分别为2.1～14.2 ng/mL和7.4～41.2 ng/mL。采用该方法对134 种常见预包装食

品中的7 种MRPs进行定量，并对得到的数据进行主成分分析和相关性分析。结果表明，CML、MG-H1/3、MG-H2
和G-H1是预包装食品中主要的MRPs，各MRPs含量之间呈显著正相关，而且与蛋白质、脂肪、总糖含量呈显著正

相关。该方法表现出良好的线性度、准确度和精密度，适用于预包装食品中不同种MRPs的快速检测。
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Detection of Maillard Reaction Products at Different Stages in Prepackaged Foods by Ultra-high Performance Liquid 

Chromatography-Stable Isotope Dilution Mass Spectrometry
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Abstract: A method was developed for the simultaneous determination of seven Maillard reaction products (MRPs), namely 
Nε-(carboxymethyl)-lysine (CML), Nε-(carboxyethyl)-lysine (CEL), methyglyoxal-derived hydroimidazolones (MG-H1, MG-
H2 and MG-H3), glyoxal-derived hydroimidazolone (G-H1) and furosine in prepackaged foods by ultra-high performance 
liquid chromatography-triple quadrupole-tandem mass spectrometry (UPLC-QqQ-MS/MS). The chromatographic separation 
was performed on a Kinetex C18 column and quantification was performed in the multiple reaction monitoring (MRM) mode. 
The recoveries of the method ranged from 88.4% to 111.3% with relative standard deviations (RSDs) less than 9% in terms 
of precision, and the limit of detection and the limit of quantification were 2.1–14.2 and 7.4–41.2 ng/mL, respectively. The 
developed method was applied to 134 typical prepackaged foods, and the obtained data was analyzed by principal component 
analysis (PCA) and correlation analysis (CA). The results showed that CML, MG-H1/3, MG-H2 and G-H1 were the major 
MRPs in prepackaged foods, and they had significant positive correlations with each other and with protein, fat and total 
sugar contents. This method shows acceptable linearity, accuracy and precision and is suitable for the rapid determination of 
multiple MRPs in prepackaged foods.
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美拉德反应，是在食品热加工、烹饪和贮存过程中

自发且广泛存在的一种反应，也称为非酶褐变反应，是

羰基化合物（还原糖或脂质氧化产物的羰基）和氨基化

合物（蛋白质、肽、脂质、核酸的自由氨基或游离氨基

酸）间经过一系列复杂反应最终生成棕色甚至黑色稳定

聚合产物的过程。美拉德反应通常分为3 个阶段：初级阶

段、中间阶段和高级阶段，各阶段会产生多种美拉德反

应产物（Maillard reaction products，MRPs）[1]。其中，

糠氨酸是赖氨酸生成Amadori产物的间接指标，被认为是

美拉德反应初级阶段的标志物[2]。甲基乙二醛-羟基咪唑

酮异构体（methyglyoxal-derived hydroimidazolones，MG-
H1、MG-H2、MG-H3）和乙二醛-氢咪唑酮（glyoxal-
derived hydroimidazolone，G-H1）是美拉德反应中间阶

段的产物，可用于评估加工食品中的美拉德反应程度[3]。

晚期糖基化终末产物（advanced glycation end products，
AGEs），如羧甲基赖氨酸（Nε-(carboxymethyl)-lysine，
CML）、羧乙基赖氨酸（N ε-(carboxyethyl)-lysine，
CEL）等，通常被认为是美拉德反应高级阶段的产物[4]。

不同阶段MRPs均可以在热加工后的食品中发现，如巴氏

杀菌、消毒、烘烤、油炸等，且在生理条件下的组织和

体液中也可以普遍检测到[5-6]。现今，研究人员已经认识

到，MRPs在体内的过度积累会促进氧化应激和炎症，并

密切参与多种慢性非传染性疾病的发病机制，如2型糖尿

病[6-7]、慢性肾衰竭[8]、心血管疾病[9]、神经退行性疾病[10]

和某些类型的癌症[11]。因此，针对加工食品中MRPs的研

究已成为近年来的热点和焦点。

目前已有一些研究报道了乳制品[12]、加工坚果[13]、

熟肉[14-15]、烘烤和油炸食品[16-17]等食品类别中典型MRPs
的含量。常用的定量分析技术如酶联免疫吸附（enzyme-
linked immunosorbent assay，ELISA）法、气相色谱-质谱

（gas chromatography-mass spectrometry，GC-MS）法和

液相色谱-串联质谱（liquid chromatography-tandem mass 
spectrometry，LC-MS/MS）法等。其中，ELISA法[18]的

检测结果易因样品预处理、基质等原因会产生较大偏

差，定量准确性较低，且仅能提供半定量结果，因此备

受诟病；GC-MS法[19]需要额外的衍生步骤，操作繁琐且

回收率低，不适用于大批量食品的检测。相比之下，LC-
MS/MS具有较高的灵敏度和特异性，因此已被广泛用于

定量食品基质中的各类MRPs[20-22]。然而，目前现有的研

究仅针对食品中的一种或少数几种MRPs进行定量，即

CML、CEL和MG-H1[23-25]。食品中MRPs种类多样，且食

品基质复杂，不同类别之间组分差异较大，亟需建立一

种定量分析食品中多种MRPs的统一有效的检测方法。

本研究建立基于稳定同位素内标稀释的超高效液

相色谱-串联三重四极杆质谱（ultra-high performance 
liquid chromatography-triple quadrupole-tandem mass 
spectrometry，UPLC-QqQ-MS/MS）法，可实现同时定量

预包装食品中7 种不同美拉德反应阶段的MRPs。进一步

利用该方法分析134 种常见预包装食品中MRPs的含量，

结合预包装食品主要营养成分信息，使用主成分分析

（principal component analysis，PCA）、相关性分析等统

计学方法，揭示不同预包装食品类别中MRPs的含量分布

及其与主要宏量营养素成分间的关系，为食品中不同阶

段MRPs的含量检测及对膳食MRPs摄入量的评估提供重

要参考，这对未来深入探究食品中MRPs在人类疾病中的

作用具有重要意义。

1 材料与方法

1.1 材料与试剂

实验所用预包装食品均根据中国消费者的饮食习惯

选择，购自于浙江省杭州市内各大超市。

C M L标准品（纯度≥9 5 %）、C E L标准品（纯 

度≥95%） 美国Cayman Chemical公司；MG-H1标
准品（纯度≥96%）、MG-H2标准品（纯度≥94%）、

M G - H 3标准品（纯度≥9 9 %）、G - H 1标准品（纯 

度≥98%）、糠氨酸标准品（纯度≥98%）、CML-D4标

准品（纯度≥99%）、CEL-D4标准品（纯度≥99%）、

MG-H1-D3标准品（纯度≥99%）、G-H1-13C2标准品（纯

度≥98%） 德国Iris Biotech GmnH公司；硼氢化钠

（纯度≥98%）、四硼酸钠十水合物（纯度≥99.5%）、

氢氧化钠、盐酸、氯仿、甲醇（均为分析纯） 上海阿

拉丁生化科技股份有限公司；甲酸铵、甲酸、乙腈（均

为色谱纯） 国药集团化学试剂有限公司。

1.2 仪器与设备

ExionLC UPLC仪、QTRAP 5500 QqQ-MS/MS仪  

美 国 A B  S C I E X 公 司 ； K i n e t e x  C 1 8 色 谱 柱

（100 mm×3.0 mm，2.6 μm） 美国Phenomenex公司； 
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Allegra X-30R型多功能台式高速离心机 德国Beckman 
Coulter公司；LGJ-12型真空冷冻干燥机 北京松源华兴

科技发展有限公司；MS204/A型电子天平 瑞士Mettler 
Toledo公司；N-20型多功能氮吹仪 山东云网数据科技有

限公司；ED56型自然对流烘箱 德国Binder GmbH公司；

Milli-Q Advantage A10超纯水仪 美国Millipore公司。

1.3 方法

1.3.1 标准溶液的配制

分别准确称量5.0 mg CML、CEL、G-H1、MG-H1、
MG-H2、MG-H3、糠氨酸、CML-D4、CEL-D4、G-H1-
13C2和MG-H1-D3溶于5.0 mL超纯水中，配制质量浓度为

1.0 mg/mL的标准储备溶液，贮存在－20 ℃。用超纯水将

标准储备溶液按一定比例稀释，配制含有CML、CEL、
G-H1、MG-H1、MG-H2、MG-H3、糠氨酸的质量浓度

为5.0 μg/mL的混合标准溶液，同时制备含有CML-D4、

CEL-D4、G-H1-13C2和MG-H1-D3的质量浓度为1.0 μg/mL
的内标溶液，贮存在－4 ℃。制作标准曲线时，用超纯

水稀释混合标准溶液，配制质量浓度分别为5.0、10.0、
25.0、50.0、100.0、200.0、400.0、600.0、800.0 ng/mL的
混合标准系列溶液[26]，将含有CML-D4、CEL-D4、G-H1-
13C2和MG-H1-D3的内标溶液分别加入上述混合标准溶液

中，其最终质量浓度均为100.0 ng/mL，准备进行后续处

理分析。

1.3.2 样品前处理

样品前处理方法在Scheijen等[24]研究的基础上，进

行适当地修改。去除样品不可食用的部分，将剩余部分

真空冷冻干燥后研磨成均匀的粉末，置于－20 ℃保存。

称量一份含有5.0～10.0 mg蛋白质当量的样品粉末（液

体样品可直接称量）于离心管中，加入9.0 mL氯仿-甲醇

（2∶1，V/V），充分涡旋振荡，5 500×g离心10 min，
弃去上清液，重复以上脱脂步骤3 次后，在氮气流下吹

干沉淀物至粉末状。为了防止在酸水解过程中果糖赖氨酸

重新形成MRPs，加入1.0 mL硼氢化钠溶液（1.0 mol/L溶于

0.1 mol/L NaOH溶液）和2.0 mL硼酸盐缓冲液（0.2 mol/L， 

pH 9.2）对样品进行还原，室温下静置3 h。然后将样品

在4 000×g下离心10 min，弃去上清液，将沉淀物在氮

气流下吹至近干，转移至消解管。然后，向消解管中加

入3 mL 6.0 mol/L的盐酸，于110 ℃下水解样品24 h。水

解后的样品在真空下干燥，加入4.5 mL超纯水复溶，加

入准备好的内标溶液（CML-D4、CEL-D4、G-H1-13C2和 

MG-H1-D3），每种内标的最终质量浓度为100.0 ng/mL。
然后，将溶液经0.22 μm滤膜过滤，进行后续UPLC-QqQ-
MS/MS分析。

1.3.3 UPLC-QqQ-MS/MS条件

Kinetex C18色谱柱（100 mm×3.0 mm，2.6 μm）；

流速0.12～0.22 mL/min；流动相：A为含有5.0 mmol/L甲

酸铵的0.1%甲酸溶液，B为含有5.0 mmol/L甲酸铵的

乙腈溶液；梯度洗脱程序如表1所示；柱温40 ℃；进

样量3 μL。

表 1 梯度洗脱程序

Table 1 Gradient elution program

时间/min 流速/（mL/min）
流动相体积分数/%

A B
0.0 0.12 98 2

3.0 0.12 98 2

6.0 0.22 96 4

9.0 0.20 5 95

10.0 0.20 5 95

10.2 0.12 98 2

12.0 0.12 98 2

质谱条件：电喷雾正离子模式；多反应监测模式；

离子源温度500 ℃；喷雾电压5 500 V；帘气压力30 psi；
雾化气压力50 psi；辅助气压力50 psi；其他质谱参数见

表2。

表 2 多反应监测模式采集参数

Table 2 MRM acquisition parameters for each analyte

分析物 母离子（m/z）子离子（m/z） 碰撞能量/eV 去簇电压/V

CML 205.0 130.0*
84.0

16.0
27.0 80.0

CML-D4 209.0 134.0*
88.0

16.0
26.0 90.0

CEL 219.0 130.0*
84.0

17.0
26.0 90.0

CEL-D4 223.0 134.0*
88.0

18.0
27.0 90.0

G-H1 215.2 116.1*
152.2

19.0
20.0 100.0

G-H1-13C2 217.1 153.9*
118.1

18.0
17.0 35.0

MG-H1/3 229.1 114.1*
210.8

20.0
12.0 70.0

MG-H2 229.1 116.0*
70.0

19.0
30.0 80.0

MG-H1-D3 232.2 70.0*
213.8

32.0
14.0 80.0

糠氨酸 255.2 130.0*
84.0

17.0
28.0 60.0

注：*.定量离子。

1.4 数据处理

每个样品至少平行测定分析3 次，结果以 ±s表示，

使用SPSS 25.0软件对数据进行统计学分析，P＜0.05，差

异显著，采用GraphPad Prism 8.3.1软件作图。

2 结果与分析

2.1 MRPs的UPLC-MS/MS分析

CML、CEL、G-H1、MG-H1、MG-H2、MG-H3、
糠氨酸的极性较强，很难在一般的色谱柱上保留，本

研究选择能够为多种极性化合物提供良好保留效果的
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Kinetex C18色谱柱[25,27]，对样品中的MRPs进行分离以便

进行后续的MS/MS分析，MRPs的保留时间见图1。通

过监测每个分析物在多反应监测模式下的信号反应，对

MS/MS参数进行优化，优化后的最终条件见1.3.3节。

优化后，在单次色谱运行中大多数分析物具有良好的分

离效果和峰形，并能得到所有分析物可靠的MS/MS光
谱。尽管在多反应监测模式下运行的QqQ具有高选择性

和高灵敏度，可以对分离良好的分析物进行定量，但由

于MG-H1和MG-H3具有相同的保留时间、分子质量和 

MS /MS图谱，因此无法分辨它们的响应信号 [26 ,28]。

Akillioğlu等[28]指出，在酸水解过程中，MG-H1异构体

可能部分转化为MG-H3异构体，进而导致对该2 种化合

物的定量出现误差。因此，考虑到上述现象，在本研究

中，MG-H1和MG-H3的浓度值将基于这2 种异构体的峰

面积之和进行计算，统称为MG-H1/3。
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图 1 目标分析物的离子色谱图

Fig. 1 Ion chromatograms of the target analytes

2.2 方法学评价

2.2.1 线性范围、检出限及定量限结果

制备质量浓度为5.0～800.0 ng/mL的混合标准系列

溶液，以分析物质量浓度为横坐标（x），以分析物定

量离子对信号响应峰面积与对应内标物峰面积比值为纵

坐标（y），绘制标准曲线。如表3所示，每种分析物在

5.0～800.0 ng/mL范围内均具有良好的线性关系，R2＞

0.999。不断稀释标准溶液的质量浓度，当信噪比分别

为3.0和10.0时，得到目标分析物的检出限和定量限。

目标分析物的检出限和定量限分别为2.1～14.2 ng/mL和

7.4～41.2 ng/mL，低于朱玉洁[16]报道的UPLC-MS/MS

方法（15.0 ng/mL和45.0 ng/mL）和Lin Qin等[29]报道的

UPLC-Q-TOF/MS方法（100.0 ng/mL和300.0 ng/mL）。

表 3 UPLC-MS/MS方法的标准曲线、线性范围、相关系数、 

检出限和定量限

Table 3 Calibration curve equations, linear ranges, correlation 

coefficients, limits of detection and limits of quantification of the  

UPLC-MS/MS method

分析物
线性范围/
（ng/mL） 标准曲线

相关
系数R2

检出限/
（ng/mL）

定量限/
（ng/mL）

CML 5.0～800.0 y=0.011 43x＋0.000 163 0.999 4.3 11.2
CEL 5.0～800.0 y=0.028 32x－0.013 47 0.999 5.3 16.1
G-H1 5.0～800.0 y=0.009 13x－0.001 37 0.999 7.5 22.3

MG-H1/3 5.0～800.0 y=0.008 78x－0.002 38 0.999 14.2 41.2
MG-H2 5.0～800.0 y=0.005 19x－0.001 10 0.999 10.8 31.5
糠氨酸 5.0～800.0 y=0.155 99x＋0.426 12 0.999 2.1 7.4

2.2.2 加标回收率及精密度结果

为了验证该方法的准确性，以UHT牛奶、白面包

和蚝油作为食品基质样品，根据UHT牛奶、白面包和
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蚝油样品中MRPs的含量分布，每种分析物的加标量

选择200.0 ng/mL进行加标回收实验。对加标样品平行

测定6 次，连续测量3 d，计算得到日内和日间的精密

度，结果见表4。该方法得到的所有分析物的加标回

收率在UHT牛奶中为89.1%～111.3%，在白面包中为

88.4%～102.0%，在蚝油中为90.6%～101.4%，日内精密

度分别为3.1%～6.8%、2.1%～7.9%和3.6～6.3%，日间精

密度分别为4.2%～8.7%、3.4%～8.7%和5.1～7.3%。结果

表明此方法的准确度和精密度良好，符合食品中MRPs的
定量分析要求。

表 4 MRPs的加标回收率和精密度

Table 4 Recoveries and precision for MRPs spiked in milk, bread and 

oyster sauce
%

分析物
加标回收率 日内精密度 日间精密度

UHT牛奶 白面包 蚝油 UHT牛奶 白面包 蚝油 UHT牛奶 白面包 蚝油

CML 91.4 92.1 93.2 6.8 3.5 4.6 8.5 5.0 7.3

CEL 101.4 91.3 95.1 5.7 2.8 3.9 6.7 5.8 5.9

G-H1 90.4 88.4 94.7 4.6 7.9 5.7 8.7 8.5 6.4

MG-H1/3 89.1 95.6 90.6 5.0 2.1 6.3 6.3 6.9 7.1

MG-H2 111.3 102.0 95.3 3.1 3.1 4.2 4.2 8.7 6.6

糠氨酸 94.7 96.2 101.4 4.9 2.3 3.6 6.1 3.4 5.1

2.3 常见预包装食品样品含量测定结果

利用所建立的检测方法分析1 3 4  种常见预包装

食品中MRPs的含量（以每1 kg湿质量计），结果如 

图2所示。总体上，坚果制品（33.49～661.45 mg/kg）、

糖果和零食（31.29～308.44 mg /kg）、糕点和饼干

（16.53～278.22 mg/kg）、豆制品（11.36～143.06 mg/kg） 

和肉制品（12.46～167.54 mg/kg）中总MRPs的水平显

著高于酱汁和调味品（3.15～107.69 mg/kg）、面包

（70.74～98.85 mg/kg）、谷物制品（40.51～66.66 mg/kg）、 

乳制品（0.93～65.05 mg/kg）、蛋（25.31～39.23 mg/kg）、 

水果（11.79 mg/kg）、油（0～3.76 mg/kg）和饮料类食

品（0～3.56 mg/kg）。CML、MG-H1/3、MG-H2和G-H1

是大多数食品中发现的主要MRPs，相比之下，CEL和

糠氨酸虽然可以在大多数食品样品中检测到，但其含量

相对较低。这与Poojary等[26]的研究结果一致，建立一种

UPLC-MS/MS方法同时定量食品样品中的不同MRPs，发

现MG-H1/3、G-H1、糠氨酸、CML和CEL是在热加工食

品（如UHT牛奶和烤鸡胸肉）中形成的主要MRPs。Hull

等[23]和Scheijen等[24]采用UPLC-MS/MS法分别检测了西方

饮食中257 种食品中CML的含量和190 种食品中CML、

CEL、MG-H1的含量，初步形成了膳食MRPs数据库。

上述数据库中涉及的食品均根据西方消费者的习惯进行

选择，且仅针对其中一种或少数几种MRPs（即CML、

CEL和MG-H1）进行测定[23-24,30-32]。本研究根据中国消费

者的饮食习惯选择134 种预包装食品并对其中7 种不同的

MRPs进行定量分析，进一步扩充了膳食MRPs数据库，

这为未来评估中国消费者饮食中MRPs的摄入量提供一个

值得参考的数据库。

在分析的134 种常见预包装食品中，坚果制品的

MRPs含量最高，主要是MG-H1/3、MG-H2和G-H1。其

中，蜜焗和烤制增加了花生中MRPs的含量，这归因于

体系中高含量的葡萄糖和不饱和脂肪酸在剧烈的热处理

下加速了MRPs的生成[33]。Scheijen等[24]研究发现，烤制

过的坚果中MG-H1的含量（16.6～26.6 mg/100 g）较未

加工的坚果高出20 倍以上，这与本实验得到的结果相类

似。此外，糖果和零食、烘焙产品中MRPs的含量也相

对较高，这同样与这类食品经历了较长时间的干热处理 

有关[34-35]。在乳制品中，冰淇淋和巴氏杀菌奶中MRPs的

含量明显低于UHT牛奶，这可能是由于前者较低的食品

加工温度所致[23]。房红娟等[36]在牛血清白蛋白-葡萄糖热

加工模型体系中发现，加工条件如加热时间，加工温度

及初始pH值对MRPs的形成有重要影响。不仅是在模型体

系中，Uribarri等[30]利用ELISA分析了549 种食品中CML

的水平，发现高温和干热的加工方式会剧烈加速MRPs的

生成。

此外，在肉制品和豆制品中也检测到了较高水平的

MRPs，同时发现三文鱼罐头中MRPs的水平远高于烟熏

三文鱼，这可归因于罐头制品通常采用更剧烈的杀菌处

理和需经长期贮存的作用[37]。在豆制品中，除酱油（老

抽和生抽）外，发酵豆制品中的MRPs浓度，特别是CML

高于未发酵和加工程度低的豆制品（白豆腐和豆浆）。

这是因为在发酵过程中，蛋白质和碳水化合物部分水解

成多肽和单糖作为美拉德反应的底物导致。相比之下，

常见的饮料和油类中MRPs的含量相对较低，可以忽略不

计。总体上，不同类别预包装食品中MRPs的含量差距较

大，这与食品的加工条件和组分差异密切相关。一系列

外部和内部因素会对美拉德反应及MRPs的形成过程产生

影响，特定MRPs的含量差异可用样品前处理方式、检

测方法和食品组分的不同解释。基于得到的预包装食品

MRPs数据库，后续研究可以利用多种模型体系或食品模

式基质探究影响食品中不同MRPs生成的具体影响因素和

机制。
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图 2 预包装食品中MRPs含量

Fig. 2 Contents of MRPs in prepackaged foods
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2.4 PCA及相关性分析

为了进一步了解预包装食品中MRPs的形成特点，

对上述数据进行PCA，结果如图3A所示。共提取2 个
特征值大于1的PC，PC1与PC2累计贡献率占总方差的

90.51%，表明2 个PCs能反映90.51%的总信息，其中

PC1占78.59%，较能反映预包装食品中MRPs的含量分

布情况。预包装食品中主要的MRPs，即CML、CEL、
G-H1、MG-H2和MG-H1/3与总MRPs的含量密切相关，

且可基本由PC1定义。各个单个MRP与总MRPs含量之

间相关性最强的是MG-H2（r=0.964，P＜0.001）和MG-
H1/3（r=0.960，P＜0.001），该两者可以作为预包装食

品中MRPs含量的总体评价指标。
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图 3 预包装食品中所有指标的PCA（A）及相关性分析（B）

Fig. 3 PCA loading plot (A) and correlation heatmap (B) of all tested 

indicators in prepackaged foods

进一步分析各MRPs含量与食品中宏量营养素水平的

相关性。根据预包装食品营养成分标签上的信息得到对

应食品中蛋白质、脂肪、总糖的含量，将其与各类MRPs
的含量进行相关性分析，结果如图3B所示。可见，MRPs
含量与蛋白质含量之间的相关性最强，其次是总糖和脂

肪；除糠氨酸与脂肪之间不存在相关性外，其余均呈显

著正相关。这可能是由于蛋白质和糖类是美拉德反应的

主要反应物，而脂质过氧化可能会产生二羰基化合物作

为反应性中间物，导致额外的MRPs形成[38]。安婧等[39] 

发现市售鱼加工产品中CML、CEL、MG-H1含量与蛋

白质含量呈负相关，而CML、CEL与总糖含量不相关，

这可能是由于该研究中食品种类的单一性所致。本实验

样品数量大，种类分布广泛，可真实反映预包装食品中

MRPs的含量分布及内在相关性。类似地，刘慧琳等[40]发

现在牛血清白蛋白-葡萄糖体系中CML的生成量与蛋白

质、葡萄糖浓度之间呈正相关。由于不同食品基质和美

拉德反应本身的复杂性，今后的研究可采用模型体系探

究不同成分或加热方式在MRPs形成中的作用及机制。

3 结 论

通过建立一种基于稳定同位素稀释的UPLC-QqQ-
MS/MS方法，实现同时定量预包装食品中7 种不同阶段

的MRPs（CML、CEL、G-H1、MG-H1/3、MG-H2、糠

氨酸），并进一步利用该方法分析134 种常见预包装食品

中的MRPs含量，提出了首个中式预包装食品MRPs数据

库。经数据分析发现，CML、MG-H1/3、MG-H2和G-H1
是大多数食品中主要的MRPs，且在坚果制品、糖果和零

食、糕点和饼干、豆制品和肉制品中含量较高。在预包装

食品中，7 种MRPs含量之间存在显著正相关，且与食品中

蛋白质、脂肪、总糖含量呈显著正相关。本研究为食品中

MRPs的检测分析以及对饮食中MRPs摄入量的准确评估提

供了数据支撑，有利于研究人员在观察性和干预性研究中

探究食源性MRPs在人类疾病中的病理作用。
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