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摘要：水产集约化养殖的迅速发展带来的抗生素环境问题已经受到各国学者的关注，尤其是环境残留抗生素对微生物耐药性的

诱导和抗生素在食物中的残留，直接影响水生生态系统健康以及人类健康。应用固相萃取-高压液相色谱-串联质谱方法

（SPE-LC-MS/MS）研究不同生物养殖水体（鱼塘、螃蟹池、蛏池、虾池、鸭池）中残留抗生素类型和质量浓度。结果表明，

基于 LC-MS/MS 分析的固相萃取方法对滨海养殖水体中 5 类 14 种抗生素残留的检测具有较高的萃取效率，并且检测方法回收

率在 63%~124%之间；在典型滨海养殖区不同养殖水体中检出了 3 类 7 种抗生素（含磺胺类增效剂甲氧苄氨嘧啶）残留，最高

质量浓度分别为诺氟沙星（3.54 ng·L-1，虾池）、氧氟沙星（14.8 ng·L-1，蛏池）、磺胺嘧啶（5.36 ng·L-1，鸭池）、磺胺二甲嘧啶

（7.35 ng·L-1，虾池）、磺胺甲噁唑（18.5 ng·L-1，虾池）、氟甲砜霉素（5.00 ng·L-1，虾池）和甲氧苄氨嘧啶（40.2 ng·L-1, 鸭池），

均低于已有的报道质量浓度水平。养殖水体中残留抗生素种类和质量浓度与养殖生物类型有关，螃蟹养殖水体抗生素残留种类

（4 种）最少，鱼和鸭养殖水体抗生素残留检出达 6 种，而检出的抗生素最高残留质量浓度主要来自于虾养殖水体。 
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全球集约化水产养殖业产量从 1999 年的 3 073
万 t 增加到 2008 年的 5 255 万 t，已达到全球渔业
产量的 37%[1]。集约化水产养殖业的迅速增长缓和
了人类对水产品不断增长的需求和天然渔场日益
衰竭间的矛盾。但是，集约化水产养殖过程中大量
使用抗生素预防疾病和促进生长，给环境和人类/
动物健康带来隐患[2-3]，尤其是环境残留抗生素对水
体微生物耐药性基因和病原菌耐药性的诱导[4-5]。据
不完全估计，美国仅 2002 年水产养殖约使用了
92.5~196.4 t 抗生素[6]。西方国家在鲶鱼、三文鱼、
鳟鱼和长须鲸养殖中大量使用抗生素，而亚洲在虾
养 殖 中 使 用 大 量 抗 生 素 [7-8] 。 相 关 研 究 表 明 仅
20%~30%投加的抗生素被鱼类吸收，而大部分进入
水环境中[9]。在菲律宾虾养殖塘水和沉积物、越南
红树林区虾塘沉积物和我国厦门海域海水中分离
到的弧菌 Vibrios 具有多种抗生素具有耐性[10-12]。欧
美发达国家十分重视抗生素的使用管理，仅批准了
土霉素（仅限于治疗用）、氟甲砜霉素、沙拉沙星、
红霉素、磺胺类（和增效剂-甲氧苄氨嘧啶或邻里氧
普林）用于水产养殖[13]。欧盟国家则于 1997 年开
始禁用阿伏霉素(Avoparcin)，并规定从 2006 年 1
月开始，除球虫和组织鞭毛虫抑制剂外，禁止使用
所有抗生素作为饲料添加剂[14]。 

对环境介质中微量抗生素的高效检出方法是
研究环境抗生素残留、代谢及其环境效应的重要前

提。相关研究表明，固相萃取-高压/高效液相色谱
是当今检测环境抗生素的关键手段，并已经应用于
对特定类抗生素检测，如喹诺酮类[15]、磺胺类[16]

和大环内酯类[17]等。对多种或多类抗生素的同时提
取、检测技术对抗生素的效应生态学研究十分迫
切，并得到探索[18-19]。对于水产养殖水体中抗生素
残留的研究主要集中于对特定种类的监测方法建
立和残留质量浓度水平的检测，而对不同养殖模式
/养殖生物下抗生素残留质量浓度和种类的比较研
究尚未得以开展。本文以我国东南沿海海产养殖区
为研究对象，应用优化的一次提取一次检测多种/
多类抗生素分析技术研究不同养殖模式（不同养殖
生物）下海水养殖水体中抗生素的残留质量浓度，
探讨不同养殖模式对养殖水体抗生素残留质量浓
度和种类的影响，并验证一次提取一次检测多种/
多类抗生素检测分析方法的适用性。为我国东南沿
海海产养殖区抗生素使用和残留的环境效应以及
原位消减等进一步研究提供基础。 
1  材料和方法 
1.1  采样点描述 

本研究地点为福建省九龙江入海口紫泥镇滩
涂养殖区，采样点分布如图 1 所示。本研究沿该养
殖区一主要进水沟设置采样点，样塘分布于进水沟
两侧。不同的养殖类型包括鸭、虾、鱼、蟹、贝类
等 5 类，每种养殖方式选择 3 个独立养殖池（蛏池
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为 4 个），每个池分 3 点采样，然后混合为一个水
样。同时对进水沟进行取样，从进水口向内共取 7
个点，并在进水口外缘的九龙江采 3 个样点。共 26
个水样。除鸭塘外，其它为海产养殖塘，养殖方式
为混养。本文采集的样塘在采样时分别是：虾池以
白对虾 Penaeus vannamei Boone 和斑节虾 Penaeus 
monodon Fabricius 为 主 ， 鱼 塘 主 要 为 黄 鳍 鲷
Acanthopagrus latus，螃蟹池为红蟹 Geocarcoides 
natalis 或锯缘青蟹 Scylla serrata，蛏池为缢蛏
Sinonovacula constricat Canarck。 

环境水样采集后置于冰盒中带回实验室，并在
4 ℃冰箱中保存。采样及样品处理过程中用到的玻
璃器皿都经洗洁精超声清洗两次、超纯水漂洗后，
置于马福炉 450 ℃下灼烧 4 h 后备用。 
1.2  试剂与仪器 

试剂：本研究所用有机试剂包括甲醇、乙腈、
丙酮（HPLC 级，Tedia，美国）；甲酸、乙二胺四
乙酸二钠（汕头市西陇化工有限公司）；乙酸铵（国
药集团化学试剂有限公司）。 

水：超纯水（电阻率=18.2 MΩ·cm，Barnstead, 
Thermo scientific，美国）。 

固相萃取柱：500 mg/6 mL Oasis HLB SPE 
(Waters 公司，美国)。 

仪器：包括高效液相色谱仪（LC-20AT，日本
岛津公司），四级杆串联质谱仪（3200Q Trap，美国
ABI 公司）、12 孔固相萃取装置(美国 Supelco 公
司)、水浴氮吹仪（杭州奥盛仪器有限公司）。 

标准品：分别购自德国 Dr.Ehrenstorfer GmbH
公司（磺胺嘧啶（w=99.5%），红霉素（w=92.2%），

土霉素（w=96.5%），金霉素（w=99.0%），氯霉素
（w=99.0%），甲氧苄氨嘧啶（w=99.5%），磺胺二甲

嘧啶（w=99.0%），磺胺甲噁唑（w=99.0%），四环
素（w=96.0%），氟甲砜霉素（w=99.0%），甲砜霉
素（w=98.5%），诺氟沙星（w=99.5%））和美国 Sigma
公司（氧氟沙星（w=98.0%）和罗红霉素（w=90%））。
13C-标记咖啡因（w=99.0%，美国 Sigma 公司）作
为内标物用于分析过程质量控制。 
1.3  标准溶液的配制 

分别称取 10.0 mg 标准品，用乙腈溶解并定容
至 10 mL 棕色玻璃瓶中，配制成 1 000 mg·L-1 的单
标储备液，置于-20 ℃冰箱中保存。 

按需配制成相应质量浓度的单标准工作液。取
各单标储备液适量，用甲醇∶水（体积比 1∶9）配
制成所需质量浓度的混合标准溶液。 

红霉素在酸性条件下不稳定，口服后易被胃酸
破坏，发生分子内脱水环合反应，生成脱水红霉素，
使环境中常有脱水红霉素残留[20]。因此，脱水红霉
素标准溶液（ETM-H2O）按刘玉春等[17]方法由红霉
素（ETM）标准溶液制备获得。 
1.4  样品前处理 

本文对水样残留抗生素提取的前处理方法是
基于苏仲毅等[18]方法改进的，即 500 mL 水样通过
0.45 µm 滤膜除去悬浮物，加入 0.5 g EDTANa2 和
50 µL 1mg·L-1 的 13C-咖啡因（对前处理过程进行质
量控制（QC）），用盐酸酸化水样（pH 3.0），然后
以流速 5 mL·min-1 负压抽滤通过 500 mg/6mL 的
Oasis HLB SPE 小柱。富集抗生素的 SPE 小柱先用 
6 mL 含 5 mmol·L-1 乙酸铵的 0.1%（w）甲酸水溶液
淋洗，再将 SPE 小柱于氮气保护下干燥 1 h，然后
用 10 mL 甲醇洗脱，洗脱液收集于试管中，在 35 ℃

下用氮气吹干。然后，用甲醇:水（体积比 1:9）定
容至 1.0 mL，经 0.22 µm 的针头式滤器过滤后待测。
所用 SPE 小柱预先经 6 mL 丙酮、6 mL 甲醇和 6 mL
含 5 mmol·L-1 乙酸铵的 0.1%（w）甲酸水溶液依次
淋洗进行活化。 
1.5  色谱-质谱条件 

色谱条件：LC 色谱柱采用 Inertsil® ODS-SP C18

（150 mm×4.6 mm，5 μm）；正离子检测模式流动
相为 0.1%甲酸水（φ）（A）和乙腈（B），而负离子
检测模式流动相为超纯水（A）和乙腈（B）；柱温
均为 40 ℃，流速 1.0 mL·min-1。 

正离子检测模式的梯度洗脱程序为：0~3 min，
15%~20% B 溶液；3~6 min，20%~25% B 溶液；6~13 
min，25%~65% B 溶液；13~13.1 min，65%~15% B
溶液，并且保持 15% B 溶液至 20 min；负离子检测
模式的梯度洗脱程序：0~2.5 min，0%~35% B 溶液；

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

图 1  养殖区采样点分布 

Fig.1  Sampling ponds in the seafood aquaculture areas 
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3~8 min，35%~50% B 溶液；8~9.1 min，50%~35% 
B 溶液，并且保持 35% B 溶液至 15 min。进样量为
20 μL。 

质谱条件：电喷雾离子源（ESI 源）；正离子扫
描的离子源 I（GS1）和 II（GSI）气体流量分别为
50 和 60 mL·min-1，辅助加热气温度为 550 ℃，电
离电压为 5 500 V；负离子扫描的离子源 I（GS1）
和 II（GSI）气体流量都为 60 mL·min-1，辅助加热
气温度为 600 ℃，电离电压为-4 500 V；气体均为
氮气。质谱的去簇电压、碰撞能对 14 种抗生素裂
解有重要影响，对目标物单独进样，将 14 种抗生
素标准溶液进行全扫描得到最大响应值的母离子，
在 MS/MS 模式下，调整碰撞能找到该母离子对应
的子离子，以多反应监测模式（multiple reaction 
monitoring, MRM）进行分析[19]。去簇电压、碰撞
能及目标抗生素其他质谱条件见表 1。 
1.6  抗生素的回归方程、相关系数、检出限 

样品测定采用高效液相色谱-串联质谱检测系
统，氯霉素类抗生素采用负离子模式，其余为正离
子模式，采用目标化合物的母离子和特征子离子为
监测离子对，根据不同抗生素化合物不同保留时间
进行分析。配制 0、10、20、50、100、200 µg·L-1

系列混合抗生素标准溶液，与样品相同测试条件进
行测定，得到质量浓度-峰面积标准工作曲线；将 3
倍信噪比（S/N=3）对应的质量浓度确定为分析物
的仪器检测限，具体数据见表 2。 
1.7  空白和水样加标回收率实验 

分别取纯水和养殖塘水样 500 mL，添加抗生素
标准溶液和 13C-咖啡因至最终质量浓度达到 100 
ng·L-1，按照 1.4 部分的方法进行处理，在最优化
LC-MS/MS 条件下测定，加标回收水样平行 3 份。 

2  结果与讨论 
2.1  方法回收率和 QC 

应用标准溶液添加法得到 14 种抗生素的纯水
和环境水样回收率分别为 55.3%~135.6%和 63.0%~ 
124.9%（表 3）。通过比较纯水和养殖塘水样加标回
收率，发现 14 种抗生素中，仅土霉素、诺氟沙星、
氯霉素和甲氧苄氨嘧啶回收率显著区别于纯水，其
余种类抗生素在养殖塘水样和纯水中的回收率无
显著差异（表 3）。但是不同养殖生物池水的 13C-
咖啡因回收率有较大差异（鸭池 113.8%±5.7%、鱼
塘 102.2±3.7%、虾池 93.0%±8.2%、螃蟹池 115%± 
10.0%、蛏池 96.7%±8.3%），表明不同水样性质对
抗生素提取效率有影响。我们推测主要影响可能来
自于可溶性有机质。徐维海等[21]也发现海水和河水

表 2  抗生素标准曲线方程和相关系数及方法和检出限 

Table 2  Detection limit, correlation coefficient, and regression equation  
of standard curves for targeting antibiotics 

抗生素 回归方程 相关系数 
仪器检测限

/(µg·L-1) 

土霉素 y =0.002 2 x -4.176 1 R2=0.994 8 1.62 

四环素 y =0.002 4 x +0.099 9 R2=0.999 7 2.09 

金霉素 y =0.005 1 x +3.063 4 R2=0.989 6 5.61 

罗红霉素 y =0.007 1 x +1.069 4 R2=0.999 9 2.14 

脱水红霉素 y =0.016 1 x +1.266 3 R2=0.996 6 4.51 

诺氟沙星 y =0.002 3 x -1.179 8 R2=0.977 7 1.57 

氧氟沙星 y =0.000 7 x -2.224 0 R2=0.992 2 0.47 

磺胺嘧啶 y =0.002 1 x -3.721 9 R2=0.998 6 1.00 

磺胺二甲嘧啶 y =0.000 4 x -7.296 6 R2=0.992 7 0.19 

磺胺甲噁唑 y =0.000 5 x -2.009 3 R2=0.999 6 0.27 

甲氧苄氨嘧啶 y =0.000 7 x -1.695 8 R2=0.999 4 0.37 

甲砜霉素 y =0.001 9 x -7.166 4 R2=0.994 7 0.58 

氟甲砜霉素 y =0.001 2 x -3.899 1 R2=0.997 8 0.47 

氯霉素 y =0.001 1 x -3.732 0 R2=0.998 3 0.47 

 

表 1  多反应监测模式下 14 种抗生素的主要质谱分析参数 

Table 1  The MS/MS parameters for 14 antibiotics in MRM module  

抗生素 

大类 种类 
保留时间/min 监测离子对(m/z) 去簇电压/V 碰撞能/V 

土霉素(OTC) 5.95 461.0 / 426.0*  461.0 / 444.0 45 25 
四环素(TC) 7.27 445.0 / 427.0   445.0 / 410.0* 45 25 四环素类 

金霉素(CTC) 10.88 479.0 / 444.0*  479.0 / 462.0 51 26 

罗红霉素(RTM) 12.17 837.0 / 679.0   837.0 / 158.0* 60 40 
大环内酯类 

脱水红霉素(ETM) 12.36 716.0 / 558.0   716.0 / 158.0* 40 34 

诺氟沙星(NFC) 6.55 320.3 / 233.0*  320.3 / 302.0 52 35 
氟喹诺酮类 

氧氟沙星(OFC) 6.64 362.2 / 318.0   362.2 / 261.0* 64 35 

磺胺嘧啶(SDZ) 4.76 251.0 / 91.9* 51 35 
磺胺二甲嘧啶(SMZ) 7.37 279.0 / 186.1* 46 23 
磺胺甲噁唑(SMX) 10.84 253.9 / 92.1* 41 37 

磺胺类 

甲氧苄氨嘧啶(TMP) 5.53 291.3 / 260.9* 45 35 

甲砜霉素(TAP) 2.64 356.1 / 184.9*  356.1 / 291.8 -35 -22 
氟甲砜霉素(FF) 4.15 357.9 / 184.7*  357.9 / 338.0 -35 -22 氯霉素类 

氯霉素(CAP) 4.40 323.2 / 152.3*  323.2 / 175.7 -35 -22 

*为定量离子对 
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的抗生素加标回收率差异不大，分别为 64%~90%
（海水）和 61%~85%（河水），但是不同来源地水

样对回收率影响较大。在本研究中，5 大类 14 种抗
生素的方法检测限（Method detection limit, MDL）
除四环素类金霉素为 11.2 ng·L-1 外，其它抗生素的
MDL 都达到 10 ng·L-1 以下。 
2.2  抗生素的检出种类及质量浓度 

本研究在进水口、进水沟和 5 类海产养殖塘水
样中共检测到氟喹诺酮类（诺氟沙星和氧氟沙星）、
磺胺类（磺胺嘧啶、磺胺二甲嘧啶和磺胺甲噁唑）、
氯霉素类（氟甲砜霉素）和磺胺增效剂（甲氧苄氨
嘧啶）等 3 类 7 种抗生素。其中氟喹诺酮类、磺胺
类及其增效剂甲氧苄氨嘧啶是本研究区海产养殖
水体的主要残留抗生素（图 2）。7 种抗生素最高检
出质量浓度和养殖生物分别为：诺氟沙星（3.54 
ng·L-1，虾池）、氧氟沙星（14.8 ng·L-1，蛏池）、磺
胺嘧啶（5.36 ng·L-1，鸭池）、磺胺二甲嘧啶（7.35 
ng·L-1，虾池）、磺胺甲噁唑（18.5 ng·L-1，虾池）和
氟甲砜霉素（5.00 ng·L-1，虾池），而甲氧苄氨嘧啶
则鸭池水中检出最高达 40.2 ng·L-1。由此可见，研
究区虾养殖过程中投入了大量并且多种抗生素，这
与 Homstrom 等[7] 2003 年在泰国滨海虾养殖场调查
结果相一致。同时，本研究还表明在鸭养殖过程中
使用了大量的磺胺嘧啶，并且与甲氧苄氨嘧啶联合
使用。另外，7 种抗生素在进水口水体中均有检出，
最高检出质量浓度分别为诺氟沙星（0.9 ng·L-1）、氧
氟沙星（4.1 ng·L-1）、磺胺嘧啶（2.7 ng·L-1）、磺胺
二甲嘧啶（16.4 ng·L-1）、磺胺甲噁唑（3.0 ng·L-1）、
氟甲砜霉素（4.3 ng·L-1）、甲氧苄氨的嘧啶（4.3 
ng·L-1）。在进水沟检出的抗生素种类和质量浓度分

别为诺氟沙星（3.2 ng·L-1）、磺胺二甲嘧啶（0.8 
ng·L-1）、磺胺甲噁唑（0.8 ng·L-1）、氟甲砜霉素（4.9 
ng·L-1）、甲氧苄氨嘧啶（1.5 ng·L-1）。相对进水沟来
说，抗生素在进水口水体中检出种类多，且质量浓
度较高，可能是沿岸地区畜禽及水产养殖场废水进
入九龙江水体所致[18]。但进水口和进水沟中水体抗
生素质量浓度都小于各养殖塘水体。 

由于养殖方式或者混养方式的不同，不同养殖
生物的养殖塘水抗生素种类和质量浓度都不相同

（图 2）。如上所述，虾池中检出了 5 种抗生素（诺
氟沙星、磺胺二甲嘧啶、磺胺甲噁唑、氟甲砜霉素
和甲氧苄氨嘧啶），但只有磺胺二甲嘧啶和磺胺甲
噁唑在 3 个采样池中都有检出，其余仅在其中的一
个池中检出。鱼塘和鸭池水体中检出的残留抗生素
类型最多，各达 6 种。鱼塘水体残留抗生素以磺胺
二甲嘧啶、磺胺甲噁唑、氟甲砜霉素和甲氧苄氨嘧
啶为主（2 个和 2 个以上采样塘中检出），而鸭池水
体中残留抗生素则主要为氧氟沙星、磺胺嘧啶、磺
胺二甲嘧啶、磺胺甲噁唑和甲氧苄氨嘧啶，氟甲砜
霉素仅在 1 个采样池水中检出（约 1.00 ng·L-1）。养
蛏池水中也有 5 种抗生素残留检出，但只有氟甲砜
霉 素 在 4 个 采 样 池 中 都 有 检 出 ， 质 量 浓 度 为

表 3  纯水和环境水样抗生素加标回收率 

Table 3  Recoveries of antibiotics in spiked distilled water  
and field water samples 

回收率/% 
抗生素 

纯水 环境水样 

OTC 128.4±20.1 92.8±6.7 
TC 112.6±20.1 114.8±7.2 

CTC 100.9±18.9 86.0±14.0 
RTM 69.0±17.8 68.2±9.4 
ETM 55.3±13.9 63.0±2.7 
NOR 134.3±28.0 66.1±4.1 
OFL 99.9±17.5 78.9±0.8 
SDZ 94.9±10.0 78.7±6.4 
SMZ 91.7 ±13.9 77.0±4.6 
SMX 79.2±10.0 76.7±5.1 
TMP 135.6±25.6 93.8±4.1 
TAP 93.8±20.2 91.2±1.6 
FF 106±20.2 103.6±6.2 

CAP 97.3±12.3 124.9±9.4 
13C-咖啡因 99.6±6.8 101.0±8.2 
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图 2  不同养殖方式下水体抗生素残留质量浓度 

Fig.2  Concentrations of residual antibiotics in water 
from various aquacultures 
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(1.81±0.72) ng·L-1。螃蟹养殖是本研究调查的养殖方
式中池水抗生素残留种类检出最少的，仅 3 种，即
氧氟沙星、磺胺嘧啶和氟甲砜霉素。除氟甲砜霉素
有 2 个采样螃蟹池检出外，其它 2 种仅在 1 个采样
池中检出，并且质量浓度较低。 

对于抗生素种类而言，氟甲砜霉素在本研究采
集的所有类型养殖水体都有检出，并且在进水沟和
进水口的九龙江潮感区江水中都有检出（图 2）。由
于氯霉素对人体造血机能的副作用被许多国家禁
用[22]，氟甲砜霉素作为氯霉素替代品被广泛应用于
畜禽和水产养殖业。其次是磺胺类和喹诺酮类（氧
氟沙星）抗生素。而作为磺胺类抗生素增效剂的甲
氧苄氨嘧啶在除螃蟹养殖池外都有检出，在进水沟
和进水口水体都有残留。磺胺类抗生素在不同养殖
水体中被频繁检出与磺胺类药物大量使用有关，同
时可能与磺胺类药物亲水性较强、稳定性较高的性
质有关，比如磺胺甲噁唑[23]。 

与其他国家和国内相关研究比较表明，本研究
区海产品养殖水体中抗生素残留质量浓度相对较
低，但种类、数量相似[15-16,21,24-26]。然而，在其它
研究中常常被检出的四环素类抗生素在本研究区
没有检出，这可能是该类抗生素没有大量在本区使
用，或者因四环素类抗生素有很强的吸附能力，被
沉积物吸附固定或被悬浮颗粒吸附在样品预处理
时被过滤损失，如土霉素和四环素[27] ，因此，有
待对沉积物中抗生素质量浓度和种类的进一步验
证。同时，该区是福建省重要的海产品出口生产基
地，由于进口国对海产品抗生素残留控制的要求，
可能影响渔民使用抗生素的用量，从而使四环素类
等较稳定抗生素在本研究养殖区内残留质量浓度
较低。 
3  结论 

本研究应用固相萃取-液相色谱-串联质谱方法
（SPE-MS/MS）分析了典型海产养殖区 5 种不同养

殖生物水体中 5 类 14 种抗生素的残留质量浓度。
研究表明， 

1） 采用的 0.45 µm 滤膜过滤-EDTANa2 络合-
固相萃取方法对海产养殖水样残留抗生素萃取效
率较高，13C-咖啡因的方法回收率达到 93%~115%，
并且养殖塘水样的加标回收率与超纯水加标回收
率相当； 

2） 在研究养殖区水体中总计检出 3 类 7 种抗
生素（含磺胺类增效剂甲氧苄氨嘧啶）残留，其中
螃蟹养殖水体中检出种类最少，鱼和鸭养殖水中检
出抗生素多达 6 种，最高检出质量浓度来自于虾养
殖水体； 

3） 本研究检出的海产养殖区水体抗生素残

留质量浓度较其他研究要低，抗生素种类相差不
大，但四环素类和大环内酯类抗生素没有在研究区
检出，可能与抗生素本身性质和沉积物/悬浮颗粒物
吸附固定有关，有待对沉积物抗生素残留的进一步
研究。 
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Residual characterization of multi-categorized antibiotics 
 in five typical aquaculture waters 
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Abstract: The environmental problems caused by heavy use of prophylactic antibiotics in aquaculture have been increasingly 
receiving public concerns in the world. The induction of resistant microorganisms by antibiotics entering into environment and 
food-chains become a emerging problem for aquatic ecosystem health and human health. In this study, a solid-phase extraction-liquid 
chromatography-tandem mass spectrometry (SPE-LC-MS/MS) approach was used to determine antibiotics residuals in five 
aquaculture waters (fish, crab, razor clam, shrimp, and duck) in Jiulong River estuary of southeastern China. Results showed that the 
solid-phase extraction procedures had promised extraction efficiency for 14 residual antibiotics of 5 groups in aquaculture water 
samples. The overall recoveries of spiked 13C-labeled caffeine ranged between 63%~124%. In the investigated estuarine area, 7 
antibiotics from 3 groups were detected in the series of aquatic animal ponds. The highest concentrations of detected antibiotics were 
3.54 ng·L-1 of norfloxacin (shrimp ponds), 14.8 ng·L-1 of ofloxacin (razor clam ponds), 5.36 ng·L-1 of sulfadiazine (duck ponds), 7.35 
ng·L-1 of sulfamethazine (shrimp ponds), 18.5 ng·L-1 of sulfamethoxazole (shrimp ponds), 5.00 ng·L-1 of florfenicol (shrimp ponds), 
and 40.2 ng·L-1 of trimethoprim (duck ponds), respectively. But, the concentrations of residual antibiotics in these aquatic animal 
ponds were lower than other studies. The type and concentration of residual antibiotics varied between different aquacuture ponds, 4 
types of residual antibiotics were detected in crab ponds while 6 types in fish ponds and duck ponds. The highest concentrations of 
antibiotics were detected in shrimp ponds.  
Key words: antibiotics; aquaculture; estuarine aquaculture areas; aquaculture ponds  
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