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荧光纸基微流控芯片在食品检测领域中的应用

王小英，王玄△，蔡济海∗

（华南理工大学制浆造纸工程国家重点实验室，广州 ５１０６４０）

摘　 要：食品安全事故频发，引发全球对食品安全的广泛关注。 为了保障食品的质量和安全，研究人员已经开发

了各种快速和灵敏的检测方法，用于分析各种食品成分和污染物。 纸基微流控芯片（μＰＡＤｓ）是以纸张为主要基

版，使生化反应小型化的微实验室分析系统。 近年来，μＰＡＤｓ 在芯片设计和功能集成方面发展迅速，因其成本

低、样品体积小和携带方便等优点，在快速检测中具有独特的应用潜力，已广泛用于保障食品安全。 与其他检测

方法相比，基于荧光法的 μＰＡＤｓ 具有选择性好和灵敏度高等优点，能够快速准确地测定目标物，满足现场检测

的需求，为食品检测提供理想的解决方案。 其在不同的实际应用中显示出广阔的前景，能测定食品中的各种污

染物，包括病原微生物（大肠杆菌、金黄色葡萄球菌、沙门氏菌、单核细胞增生李斯特菌和副溶血性弧菌）、有害

化学物质（农药、苏丹红染料、亚硝酸盐、甲醛和抗生素）和重金属离子（铅、镉、汞、砷、铬） 等。 笔者介绍了

μＰＡＤｓ 的基本概念，包括纸作为基材的优点以及二维和三维芯片的特点，重点介绍了荧光检测原理以及在食品

检测领域中的应用。 研究结果将有助于开发和应用更多新型基于荧光分析方法的 μＰＡＤｓ，并为开发准确、灵敏、
便捷的食品污染物检测方法提供参考。
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　 　 微流控是一种在人工制造的微尺度结构中控

制少量流体的技术，利用该技术在微米尺度的芯片

上通过微加工集成多个组件以实现加样、分离、反
应和检测等功能， 被称为 “芯片上的实验室”
（ＬＯＣ） ［１－２］。 微流控系统根据样品流动的动力可

以分为主动和被动设备，主动微流体设备需要外加

泵使流体通过通道，而被动微流体装置借助通道的

物理特性来实现自驱动。 在被动微流体系统中，基
于纸张的微流控芯片（μＰＡＤｓ）是最有前途的系统

之一［３］。 利用纸来取代硅、石英、玻璃和高分子聚

合物等传统的微流控系统基板，使 μＰＡＤｓ 具有成

本低、体积轻巧、设备简单易加工、生物相容性好等

特点。 对纸进行疏水性图案化以及叠加、折叠等操

作，可制备出二维 （ ２Ｄ） 或三维 （ ３Ｄ） 结构的

μＰＡＤｓ［４］，不仅可实现简单的横向流动测试，还可

以消耗少量的生化样品进行含多段反应的复杂分

析［５－６］。 目前在 μＰＡＤｓ 中使用的主要检测方法有

比色法、荧光法、电化学法等，其中荧光检测具有高

特异性和高准确度的特点，可以对样品进行定性或

定量分析。 如今已有如有机荧光团、量子点、金属

纳米簇和上转化纳米颗粒等多种类型的荧光探针，
这些探针具有极好的光学性质且可负载到纸芯片

上，已经被开发构建成纸基荧光传感器，并逐渐应

用于食品检测领域，推动了食品安全检测技术的

发展［７］。
笔者总结了纸基微流控芯片的概念及分类，并

以纸基微流控芯片为检测平台，分析相应荧光检测

方法的原理，归纳和分析荧光纸芯片在食品安全检

测中的应用。

１　 纸基微流控芯片简介

２００７ 年，Ｍａｒｔｉｎｅｚ 等［８］ 首次提出基于纸张的微

流控芯片，在纸上制备封闭的疏水边界形成微流体

通道，通过毛细作用定向输送样品至检测区与底物

反应。 随后又制备了首个 ３Ｄ 纸芯片，用于快速检测

目标分析物。 以纸为基材具有以下优点［４，９－１０］：①原

料丰富易得、成本低；②材质轻且薄，易于存储和运

输；③易加工改性，易于印刷、涂布、改性和切割处

理；④可生物降解；⑤具有一定的机械强度，可通过

重塑和堆叠构建含多层通道的支撑平台；⑥具有毛

细作用，液体可以自发流动，无须外部泵送，避免了

传统微流控通道面临的气泡问题。 因此，基于

μＰＡＤｓ 的食品检测研究也逐渐兴起，有望成为传统

微流控芯片在食品质量控制等领域的替代品。
μＰＡＤｓ 分为 ２Ｄ 和 ３Ｄ 芯片。 ２Ｄ⁃μＰＡＤｓ 是具

有多通道的二维平面分析系统［１１－１２］，主要采用光

刻、蜡印、等离子处理、喷墨打印、丝网印刷、冲压、
湿式蚀刻等方法制备［１３］。 流体控制通过对芯片加

工实现，如改变通道的宽度和长度调节通道内的流

体速度［１４］，在纸上涂覆可极化转变为亲水的疏水

电介质或可膨胀聚合物，制作控制通道内流量开关

的阀门，以连接或断开流体路径［１４－１５］。 目前，简单

的 ２Ｄ⁃μＰＡＤｓ 通常只能满足单重检测，需要开发可

以实现多重和平行检测的 ３Ｄ⁃μＰＡＤｓ，以满足不同

条件的检测需求。 ３Ｄ⁃μＰＡＤｓ 通常是在 ２Ｄ⁃μＰＡＤｓ
的基础上沿着垂直方向叠加或折叠制得，兼具水平

通道和垂直通道［１６］，允许纸基板不同层之间的微

流体通道连接，从而形成多层流体网络［１７］，扩展了

微流控对流体的处理能力，包括：①容易集成分离

和富集等预处理模块；②多流路满足高通量测试需

求；③可在不同层中添加多种试剂，以联用独立甚

至不相容反应；④具有避光、密封的内部空间，满足

内部存储试剂的需要［１８］。 此外，垂直流动检测速

度快、检测灵敏度更高，还消除了沟状效应，避免了

横向流动分析结果不准确等问题。

２　 荧光纸基微流控芯片的检测原理

使用 μＰＡＤｓ 检测致病微生物、农药残留等食

品污染物的应用，这些 μＰＡＤｓ 基于样品滴加后引

起的颜色、电化学和荧光等信号变化，实现定量分

析。 由于荧光信号的灵敏度高，可使用便携的单反

相机或手机进行量化， 其中基于荧光信号的

μＰＡＤｓ 极具发展潜力［１９］。 不同的检测方法各自

具有优缺点，结果总结于表 １［２０－２２］。
荧光 μＰＡＤｓ 主要由纸基板、检测探针和读取

设备组成，在纸上不仅易构建亲水通道，更重要的

是，滴入的样品可以通过毛细作用自发流动到检测

区域，无须外部泵送，简化了检测设备和流程。 对

２
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目标物的检测方法主要是先将样品滴加到进样区，
经过微流控通道进入检测区域并与检测区域的荧

光探针进行反应，通过紫外光照以及手持智能设备

读出荧光信号，并输出结果。 μＰＡＤｓ 的荧光信号

来自目标物或附加的荧光功能单体，测量荧光波长

和强度，可对样品进行定性或定量分析［１２］。 大部

分目标物本身不发射荧光或荧光很弱，需要标记强

荧光的材料，常用的荧光染料有罗丹明和荧光素

等，它们通过静电、氢键、亲疏水和共价连接等相互

作用与目标物结合。 此外，为了提高检测的特异性

和灵敏度，荧光染料常与抗体、适配体等结合构建

响应性探针。 Ｋａｐｉｌ 等［２３］ 通过原子转移自由基聚

合制备了一种生物素化染料共聚物并与抗体或细

胞壁结合域偶联，形成强荧光聚合物染料，在金黄

色葡萄球菌的生物成像过程中表现出荧光增强和

靶向性，具有检测目标 ＤＮＡ、蛋白质、细菌以及进

行生物成像的潜力。 负载荧光探针的 μＰＡＤｓ 根据

荧光中心的数量可分为单荧光纸芯片和比例荧光

纸芯片。 单荧光纸芯片将单个发射峰作为检测信

号，根据荧光强度的变化对其进行分析和检测［４］。
其检测策略可分为 ２ 种：一种是探针的荧光直接受

目标物影响，当其与目标物结合时，引起荧光信号

变化，以此来检测目标物［２４］，与目标物结合的相互

作用力包括非共价结合、静电或疏水相互作用、嵌
入和共价连接；另一种方法是探针由荧光团和猝灭

剂构成，目标物控制两者之间的结合和解离。 当靶

标不存在时，荧光探针与荧光猝灭材料复合，由于

荧光团和猝灭体间的荧光能量转移导致荧光猝

灭［２５］。 相反，当靶标存在时，由于荧光探针的构象

变化，荧光探针倾向于形成荧光探针⁃靶标复合物，
从而引发复合材料的解离和荧光探针荧光的

恢复［２６］。

表 １　 不同检测方法的原理及其优缺点

Ｔａｂｌｅ １　 Ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ ｐｒｉｎｃｉｐｌｅｓ ｏｆ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｔｅｓｔｉｎｇ ｍｅｔｈｏｄｓ ａｎｄ ｔｈｅｉｒ ａｄｖａｎｔａｇｅｓ ａｎｄ ｄｉｓａｄｖａｎｔａｇｅｓ
检测方法 原理 优点 缺点 参考文献

比色法
通过显色底物的催化反应或酶转化，分析颜色产生或颜色变化
来检测目标分析物是否存在及其浓度

操作 简 便， 信 号 读 取
简单

灵敏 度 和 选
择性低

［２０］

荧光法
基于抗原和抗体之间或特异性适配体和靶标之间的免疫反应，
将目标信号转换为荧光强度，根据产生的荧光强度对样品进行
定性或定量测定

反应迅速，准确度好，灵
敏度高

容易 产 生 背
景干扰

［２１］

电化学法
借助电极将溶液中分析物的化学信号转换为电信号，并通过收
集和处理电信号来检测待测分析物的成分

灵敏度高，不受环境光
影响，受纸张干扰小

检测复杂，成
本昂贵

［２２］

　 　 大多数荧光探针只拥有单一荧光中心，常常存

在激发源功率变化或光漂白导致的测量误差问题。
为了提高检测的准确性、减少误差，研究者制备了

比例型荧光纸芯片（图 １），通过引入 ２ 种荧光，根
据荧光变化的比值实现对目标物的精确定量［２７］。

图 １　 结合双态发射查尔酮探针的纸质分析装置［２７］

Ｆｉｇ． １　 Ａ ｐａｐｅｒ⁃ｂａｓｅｄ ａｎａｌｙｔｉｃａｌ ｄｅｖｉｃｅ ｉｎｔｅｇｒａｔｅｄ
ｗｉｔｈ ａ ｄｕａｌ⁃ｓｔａｔｅ ｅｍｉｓｓｉｖｅ ｃｈａｌｃｏｎｅ ｐｒｏｂｅ

３　 荧光纸基微流控芯片的应用现状

传统的方法如高效液相色谱法、荧光光谱法、

紫外可见分光光度法、酶联免疫吸附测定法和化学

发光法已被用于食品检测的定量分析中［２８］。 虽然

这些方法高效准确，但往往需要复杂的预处理、较
长的准备时间、昂贵的设备和耗时的分离程序，不
适合用于现场测量和分析［１４］。 而荧光 μＰＡＤ 不需

要昂贵的仪器设备，操作简单，结果可以通过肉眼

观察，或者通过图像软件进行分析，可应用于现场

即时检测、生产过程监测，有效降低食品安全风险，
因而受到越来越广泛的重视［２９］。
３．１　 检测致病微生物

我国常见的食源性致病菌主要有大肠杆菌、金
黄色葡萄球菌、沙门氏菌、单核细胞增生李斯特氏

菌和副溶血性弧菌等［３０］。 食源性生物污染物被人

体摄入时会影响人体健康，造成恶心、呕吐、腹泻、
发热和食物中毒，严重时甚至可导致死亡［３１］。 食

品极易被微生物污染，可以发生在生产、储存、加工

或配送的任何食品加工阶段［３２］。 荧光 μＰＡＤ 已应

用于致病菌的检测，但相关的研究较少，目前而言

构建合适的荧光探针是关键技术，常用的纳米材料

３
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虽然稳定性好，但与致病菌相互作用较弱难以特异

性识别，往往不能达到理想的检测限，因此需要复

合一些识别元件。 抗体、适配体等具有特异性强、
识别效果好等特点，是目前荧光 μＰＡＤ 识别致病

菌的主要识别元件。 荧光 μＰＡＤ 已用于各种致病

菌的检测，开发出更多致病菌对应的抗体和适配体

是 μＰＡＤ 实现其他致病菌检测的一个方向。
３．１．１　 大肠杆菌

大肠杆菌是肠杆菌科中的革兰氏阴性、杆状和

兼性厌氧细菌，可引起出血性直肠炎、溶血性尿毒

综合征和急性肾功能不全等严重疾病［３３－３４］。
Ｆｕｎｅｓ⁃Ｈｕａｃｃａ 等［３５］ 设计出的 μＰＡＤｓ 可进行细菌

富集，对大肠杆菌进行荧光蛋白 ｍＣｈｅｒｒｙ 标记，使
得表达 ｍＣｈｅｒｒｙ 的大肠杆菌可被紫外激发并发出

荧光，震荡培养后表达 ｍＣｈｅｒｒｙ 的细菌数量在纸上

增多，通过测量其荧光强度对标记的大肠杆菌进行

定量，在 １００ μＬ 中可测出 １ ～ １０ ＣＦＵ。 此外，大肠

杆菌的测量也可使用 ＰｒｅｓｔｏＢｌｕｅ 染色完成。 除了

对细菌进行荧光标记，还可以使用荧光探针直接进

行检测。 Ｓｏｎｇ 等［３６］ 采用异硫氰酸荧光素（ＦＩＴＣ）
标记抗原和抗体，制备了一种信号放大横向流动免

疫分析（ＬＦＩＡ）的荧光检测试纸，用于检测大肠杆

菌 Ｏ１５７： Ｈ７。 大肠杆菌 Ｏ１５７： Ｈ７ 与 ＦＩＴＣ 孵育结

合后形成荧光抗原，其与 ＦＩＴＣ⁃抗体偶联物共同在

含大肠杆菌 Ｏ１５７： Ｈ７ 单克隆抗体的测试线处形

成三明治夹心结构，使测试线发出明亮荧光，成功

检测出面包、牛奶和果冻食品样品中的大肠杆菌

Ｏ１５７： Ｈ７，检测限（ＬＯＤ）相比 Ｆｕｎｅｓ⁃Ｈｕａｃｃａ 的工

作降低到 １ ＣＦＵ ／ ｍＬ。
除了标记大肠杆菌表达荧光蛋白和使用荧光

探针捕获识别，还可以通过酶催化细菌内底物产生

荧光信号。 Ａｌｉ 等［３７］ 提出了一种用于大肠杆菌检

测的多合一纸基传感器，并开发了高选择性 ＲＮＡ
切割 ＤＮＡ 酶（ＲＦＤｓ），ＲＦＤｓ 的无活性形式在与特

定细菌的细胞内基质（ＣＩＭ）中的目标分子相互作

用后变构转化为活性形式，以催化荧光底物的裂

解，从而产生荧光信号。 在各种样品基质中，制备

好的 μＰＡＤ 能够在接触大肠杆菌后 ５ ｍｉｎ 内产生

荧光信号作为读数，检测限为 １００ ＣＦＵ ／ ｍＬ。 由于

这些 ＲＦＤｓ 完全由合成 ＤＮＡ 组成，因此他们比蛋

白质和 ＲＮＡ 对应物更稳定，该 μＰＡＤ 储存时可以

保持稳定至少 ６ 个月。
３．１．２　 金黄色葡萄球菌

金黄色葡萄球菌是一种常见于人体皮肤和鼻

咽部的革兰氏阳性球状细菌，感染后可能会导致多

种临床疾病［３８］。 通常，人体摄入被金黄色葡萄球

菌污染的食品后会引起严重的胃肠炎［３９］。 Ｐａｎｇ
等［４０］利用环介导等温扩增（ＬＡＭＰ）技术开发了一

种自吸聚二甲基硅氧烷（ＰＤＭＳ） ／纸混合微流控芯

片（ＳＰＨ 芯片），具有同时检测 ８ 个样品的能力，弥
补了传统 ＬＡＭＰ 不能进行多重检测的不足。 金黄

色葡萄球菌质粒模板的 ＬＯＤ 为 ２１．５ 拷贝数 ／ μＬ，
在未进行细菌预富集的情况下，食品污染样品的

ＬＯＤ 为 １ ０００ ＣＦＵ ／ ｍＬ。
３．１．３　 沙门氏菌

沙门氏菌极易污染食品和水源，感染后会对人

类健康造成损害，在我国细菌性食物中毒的案例中

常位于首位［４１］。 Ｚｕｏ 等［４２］开发了一种用于病原体

检测的一步多功能荧光检测方法，该方法组合

ＰＤＭＳ 和纸并搭载“开启型”荧光探针构建 μＰＡＤ，
荧光适配体功能化的氧化石墨烯生物传感器集成

在微流控的纸衬底上，当适配体吸附在氧化石墨烯

（ＧＯ）表面时，适配体的荧光被猝灭。 在目标病原

体存在的情况下，病原体诱导适配体从 ＧＯ 表面释

放，从而恢复适配体的荧光以供检测。 该 μＰＡＤ
可同时检测金黄色葡萄球菌和肠道沙门氏菌，ＬＯＤ
分别为 ８００ 和 ６１ ＣＦＵ ／ ｍＬ。

图 ２　 单核细胞增生李斯特菌检测芯片的设计及其结构［４２］

Ｆｉｇ． ２　 Ｄｅｓｉｇｎ ａｎｄ ｓｔｒｕｃｔｕｒｅ ｏｆ ａ ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ
ｃｈｉｐ ｆｏｒ Ｌｉｓｔｅｒｉａ ｍｏｎｏｃｙｔｏｇｅｎｅｓ

３．１．４　 单核细胞增生李斯特菌

单核细胞增生李斯特菌是一种引起李斯特菌

病的食源性细菌，在生食和加工食品样品中均有发

现，包括乳制品、肉类、蔬菜、未经消毒的牛奶和海

鲜等［４３］。 Ｐｉｓａｍａｙａｒｏｍ 等［４４］ 开发了一种层压纸芯

片，可用于即食海鲜中单核细胞增生李斯特菌的检

测。 芯片上的测定基于单核细胞增生李斯特菌 ｈｌｙ
基因的 ＬＡＭＰ 和通过核酸凝胶染料 ＳＹＢＲ ＧｏｌｄＴＭ

的荧光信号检测。 单核细胞增生李斯特菌检测芯

片的设计及其结构如图 ２ 所示，ＬＡＭＰ 试剂和 ＤＮＡ
样品通过进样口 １ 导入 Ｒ 区进行 ＤＮＡ 扩增，蓝色

ＡｇＮＰＬｓ ／探针通过进样口 ２ 导入 Ｄ 区用于检测。

４
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ＤＮＡ 检测时，首先挤压扩增产物以接触体积调节

垫（箭头 １）；随后，挤压缓冲溶液以从体积调节垫

收集 ＤＮＡ（箭头 ２），并放置在紫外光源上。 只有

阳性样品在用紫外线（λ ＝ ４６０ ｎｍ）照射时才会产

生荧光信号。 该方法的检测极限为每 ５０ ｇ 样品检

测 １００ 拷贝数的 ｈｌｙ 基因，使用该芯片进行现场检

测的结果与 ＰＣＲ 一致。
３．１．５　 副溶血性弧菌

副溶血性弧菌是海鲜中常见的食源性病原体，
常引起海鲜传播的细菌性胃肠炎或食物中毒。 除

海鲜外，咸菜、咸蛋、淡水鱼等食品中也有检出［４５］。
因此，μＰＡＤ 对预防和控制副溶血性弧菌在食品

（特别是海产品）中的污染和传播具有重要意义。
Ｒｅｎ 等［４６］将碳点（ＣＤｓ）与氨基修饰的单链 ＤＮＡ
耦联制备一种捕获探针，由一段连接金纳米粒子

（ＡｕＮＰｓ）的抗副溶血性弧菌适配体杂交形成双链

ＤＮＡ，由于 ＣＤｓ 与 ＡｕＮＰｓ 之间的荧光共振能量转

移（ＦＲＥＴ）作用，ＣＤｓ 的荧光被淬灭从亮蓝变为无

色。 副溶血性弧菌存在时，双链 ＤＮＡ 中的适配体

就会解离并与其特异性结合，使得 ＣＤｓ 与 ＡｕＮＰｓ
之间的 ＦＲＥＴ 因距离增大而消失，从而恢复 ＣＤｓ 荧
光。 该荧光 μＰＡＤ 检测的线性范围为 １０ ～ １０６

ＣＦＵ ／ ｍＬ，对培养液中副溶血性弧菌的检测限为８．９
ＣＦＵ ／ ｍＬ，对人工污染的鳕鱼样本的检测限为 ６７
ＣＦＵ ／ ｍＬ。
３．２　 检测食品原料中有害化学物质

３．２．１　 农药

作为农业生产的重要组成部分，农药可以保护

农作物免受病虫害的侵害。 但同时，农药残留会对

人体健康产生有害影响。 荧光 μＰＡＤ 检测农药的

机理通常是通过荧光探针与目标物发生能量转移

或电子转移导致荧光猝灭，Ｓｕ 等［４７］ 构建了一种基

于荧光法检测除草剂百草枯有效成分甲基紫精的

μＰＡＤｓ，ＣｄＴｅ 量子点作为一种猝灭型荧光探针集

成在纸芯片上。 当含有甲基紫精离子（ＭＶ２＋）时，
μＰＡＤ 上检测区域荧光强度变弱，检测限为 ０．１６
μｍｏｌ ／ Ｌ。 Ｚｈａｎｇ 等［４８］ 设计了一种压印荧光纸芯

片，将 ＣｄＴｅ 量子点接枝在纤维素纸上，并合成分

子印迹层，以特异性捕获目标农药 ２，４⁃二氯苯氧

乙酸（２，４⁃Ｄ）。 该传感器在 ０．１２ ～ ２．００ μｍｏｌ ／ Ｌ 的

线性范围内表现出快速识别速率、１３．００ μｍｏｌ ／ Ｌ 的

低检测限和 ８３．１ 的印迹因子。 在此基础上，Ｈａｏ
等［４９］利用 ＣｄＴｅ 量子点和罗丹明 Ｂ 制作出一种比

例荧光探针，开发了一种多功能快速比率荧光传感

μＰＡＤ 用于检测 ２，４⁃Ｄ。 结果表明，该 μＰＡＤ 对黄

瓜样品中 ２， ４⁃Ｄ 的检测范围为 ０． ５１ ～ ８０． ００
μｍｏｌ ／ Ｌ，检 出 限 为 ０． １７ μｍｏｌ ／ Ｌ， 响 应 时 间 仅

１０ ｍｉｎ。
马昕等［５０］ 构建了一种新型比例荧光印迹

μＰＡＤ，以 ４⁃氯⁃７⁃硝基⁃１，２，３⁃苯并二唑和 ３⁃氨基丙

基三乙氧基硅烷的偶联物（ＮＢＤ⁃ＡＰＴＥＳ）为对照荧

光、半胱氨酸修饰的碳量子点（ＣＤｓ⁃Ｃｙｓ）为响应荧

光。 随着苯醚甲环唑浓度的增加，只有蓝色的

ＣＤｓ⁃Ｃｙｓ 荧 光 强 度 发 生 下 降， 而 绿 色 的 ＮＢＤ⁃
ＡＰＴＥＳ 荧光值几乎不变，通过猝灭的比值实现抑

菌剂苯醚甲环唑的定量检测，ＬＯＤ 为 ７５ ｎｍｏｌ ／ Ｌ。
相较于目前的单一荧光传感器， 比率荧光的结合

极大地提高了纸基传感器的可视化检测性能。
Ｇｕｏ 等［５１］开发了红色发光碳点（Ｒ⁃ＣＤｓ）和智能手

机集成的荧光纸基传感器，其检测原理是 Ｒ⁃ＣＤｓ
通过 π⁃π 相互作用和光诱导电子转移效应猝灭红

色荧光，可用于高选择性和高灵敏度的多菌灵快速

检测，检测限为 ３．５ ｎｇ ／ ｍＬ。
３．２．２　 苏丹红染料

在食品和饮料工业中，为使食品色泽鲜艳而添

加化学染色剂［５２］ 导致过许多食品安全事件，其中

苏丹染料影响广泛，如今许多国家和地区已经禁止

将苏丹染料添加到食品中［５３］。 Ｃｈｅｎ 等［５４］ 基于羧

基甲基壳聚糖接枝聚对二氧环己酮 （ ＣＭＣｓ⁃ｇ⁃
ＰＰＤＯ）共聚物纳米荧光胶束，以疏水共轭聚 ９，９⁃
二辛基芴（ＰＦＯ）为包覆层，开发了一种新型胶体纳

米探针并负载于指示纸上，用于快速、灵敏测定禁

用食品色素苏丹 Ｉ，当苏丹 Ｉ 加载到检测区时，发生

荧光猝灭。 其机理可能是由于 ＣＭＣｓ⁃ｇ⁃ＰＰＤＯ 强大

的电子接受能力，苏丹 Ｉ 芳环上的吸电子偶氮基团

降低了空 π∗轨道的能量，从而使该化合物成为良

好的电子受体，可以通过光致电子转移有效地猝灭

荧光。 ＰＦＯ ／ ＣＭＣｓ⁃ｇ⁃ＰＰＤＯ 探针对苏丹Ⅰ具有出

色的选择性，不被颜色相近的天然色素（β⁃胡萝卜

素和红曲霉素等）所干扰。
３．２．３　 亚硝酸盐

亚硝酸盐是食品添加剂，用于防止微生物生长

以及抑制脂质氧化。 亚硝酸盐能够与仲胺和叔胺

发生反应，产生致癌的亚硝胺化合物［５５］。 除此之

外，亚硝酸盐还可将血红蛋白转化为高铁血红蛋

白，从而干扰体内的氧转运系统，导致组织缺氧和

血压降低［５６］。 因此，食品和水中的亚硝酸盐监测

至关重要。 Ｚｈｅｎｇ 等［５７］ 通过简单的一锅和无稳定

剂的化学还原方法合成了水溶性、高强度荧光 Ｃｕ
纳米簇（Ｃｕ ＮＣｓ）。 Ｃｕ ＮＣｓ 选择性地与亚硝酸盐

５
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离子结合，发生荧光猝灭，检测限低至 ３．６ ｎｍｏｌ ／ Ｌ；
并且构建了用于亚硝酸盐检测的便携式纸基传感

器，实现水溶液中痕量亚硝酸盐的可视化检测。
３．２．４　 甲　 醛

甲醛被国际癌症机构正式列为人类致癌物，我
国也明令禁止其用作食品添加剂。 但由于其防腐

和漂白作用，甲醛常被非法商贩用于食品加工。 利

用 Ｈａｎｔｚｓｃｈ 反应检测甲醛已被用于荧光 μＰＡＤ，
Ｇｕｚｍａｎ 等［５８］测量 １２ 种商业食品样品中的甲醛浓

度，与使用传统分光光度法的测量偏差不超过

６．２％。 Ｌｉｕ 等［５９］也提出了一种由 μＰＡＤｓ 和微型盒

检测系统组成的甲醛浓度检测集成平台，使用蜡打

印机在商用滤纸上进行图案化从而构建 μＰＡＤｓ。
在纸基芯片的反应区域加入乙酰苯胺指示剂，然后

将含甲醛的样品滴入反应区，在室温下反应 ２ ｍｉｎ
生成甲醛⁃乙酰苯胺配合物（二氢吡啶），通过测量

紫外光照射产生的荧光强度得出甲醛浓度。 此外，
还使用该 μＰＡＤｓ 测量了生姜丝、干木耳、虾干和干

蘑菇中甲醛的浓度，结果与使用传统分光光度法获

得测量值的偏差不超过 ４．７％，证明了所设计的纸

质平台的实际适用性。 研究者们还开发出许多新

型荧光 μＰＡＤｓ 用于实际食品样品中的甲醛检测，
如基于 １， ８⁃萘二甲酰亚胺的 ＮＦＤ 探针［６０］、 Ｃｕ
ＮＣｓ［６１］等。
３．２．５　 抗生素

过度使用或滥用抗生素会导致其在动物肉和

副产品（如奶、蛋等）中蓄积，食用被抗生素污染的

食物会导致人体产生耐药性或过敏反应，对人类的

健康造成巨大影响［６２］。 Ｔｏｎｇ 等［６３］ 开发了一种载

有多色荧光纳米探针的激光打印纸基微流控芯片

（ｍＣＤ⁃μＰＡＤ），可在现场快速检测磺胺二甲嘧啶

（ＳＭＺ）、土霉素（ＯＴＣ）和氯霉素（ＣＡＰ）。 这些荧

光探针由适配体、ＭｏＳ２ 纳米片和碳点（ＣＤ）组成，
添加目标抗生素后，可被适配体靶向识别，荧光恢

复。 使用 ３Ｄ 打印的便携式检测盒通过智能手机

灵敏地感知 μＰＡＤ 上恢复的荧光信号。 在最佳条

件下，该 μＰＡＤ 对 ＳＭＺ、ＯＴＣ 和 ＣＡＰ 快速响应，１５
ｍｉｎ 即可检测完成，灵敏度分别为０．４７，０． ４８ 和

０．３４ ｎｇ ／ ｍＬ，成功实现水产品中抗生素的同时可视

化检测，可广泛用于食品安全的快速检测。 Ｗａｎｇ
等［６４］首次提出了一种双功能分子印迹聚合物

（ＭＩＰ）涂布纸（ＭＩＰ⁃ＣＰ）传感器，该纸传感器对诺

氟沙星（ＮＯＲ）及其结构类似物具有良好的选择性

和强富集能力，线性范围和检测限分别为 １０ ～ １００
ｎｇ ／ ｍＬ 和 ２．５９ ｎｇ ／ Ｌ。 此外，通过目视测定的检测

限为 ０．１ μｇ ／ ｍＬ。
金属⁃有机框架（ＭＯＦｓ）因其热稳定性、易表面

改性和出色的荧光性能而受到广泛关注，已有多个

基于 ＭＯＦ 的荧光传感器被应用于检测抗生素。
Ｚｈａｎｇ 等［６５］采用微波合成了锌（Ⅱ）⁃三聚氰胺金

属有机骨架（ Ｚｎ⁃ＢＴＣ），四环素（ ＴＣ）类药物在与

Ｚｎ⁃ＢＴＣ 结合时会产生荧光增强，利用这个性质可

区分 ＴＣ 类与其他抗生素。 将 Ｚｎ⁃ＢＴＣ 负载到玻璃

纤维滤纸上来制备测试纸芯片，可用于可视化检

测，检测限为 ２４ ｎｍｏｌ ／ Ｌ。 类似地，Ｊｉａ 等［６６］ 报道了

一种基于天然纳米黏土和碳点复合的多色荧光猝

灭型纳米传感器用于检测牛奶和蜂蜜中的 ＴＣ 含

量，铕离子络合物具有较强的红色荧光发射峰，ＴＣ
可通过自身的 β⁃二酮结构与铕离子形成稳定的配

合物（Ｅｕ⁃ＴＣ），ＴＣ 从紫外辐射激发中吸收的能量

可通过“天线效应（ＡＥ）”有效传递给 Ｅｕ３＋，从而增

强 Ｅｕ３＋的特征荧光。 该传感器可在 ０．０２５ ～ ２０．０００
μｍｏｌ ／ Ｌ（１１．１～８ ８８０．０ μｇ ／ Ｌ）范围内实现牛奶和蜂

蜜样品的线性检测，ＬＯＤ 为 ２３．８４ ～ ２７．０７ ｎｍｏｌ ／ Ｌ，
检测范围优于高效液相色谱⁃质谱法。 Ｙｕｅ 等［６７］

以含 Ａｌ（ＩＩＩ）金属有机骨架（Ａｌ⁃ＭＯＦ）纳米片为荧

光探针，纳米片是一种猝灭型荧光探针，通过内滤

效应检测硝基呋喃。 并构建了半定量检测硝基呋

喃的荧光试纸，成功用于牛奶中硝基呋喃的灵敏目

视检测，加标回收率为 ８８．１４％ ～ １２６．２１％，相对标

准偏差为 ２．８５％～８．１３％。
３．３　 检测重金属离子

重金属污染地区的一些生产作物以及水产养

殖会受到一定的污染，在食品的生产加工过程中，
生产设备直接与食品原料接触，也有被污染的风

险。 在各 种 重 金 属 中， 铅 （ Ｐｂ ）、 镉 （ Ｃｄ ）、 汞

（Ｈｇ） ［６８］、砷（Ａｓ） ［６９－７０］ 和铬（Ｃｒ） ［７１－７２］ 等对人体具

有高度毒性，重金属在人体中累积达到一定程度，
会造成慢性中毒，可导致肌肉抽搐、肾脏疾病、心血

管疾病和其他健康问题［７３］。 即使在微量的浓度

下，也很容易通过摄入食物和饮用水在人体内蓄

积［７４］。 根据同时检测重金属离子的种类数量，荧
光 μＰＡＤｓ 可分为单重检测和多重检测。
３．３．１　 单重检测

单重检测主要依靠荧光探针对重金属离子进

行单一特异性识别，设计出的荧光纸芯片一般是

２Ｄ 的，也有 ３Ｄ 纸芯片实现单重多次平行检测。
目前大部分研究的荧光探针为猝灭型，即探针荧光

在目标物重金属离子存在下会迅速猝灭，形成没有

荧光的物质。 Ｇｕｏ 等［７５］ 构建了一种搭载硼酸官能

６
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化 ＭｏＳ２量子点（Ｂ⁃ＭｏＳ２）的荧光纸传感器，Ｂ⁃ＭｏＳ２

荧光在 Ｈｇ２＋存在下会迅速猝灭。 这是由于 Ｈｇ２＋促

进了芳基硼酸的金属化转移反应，形成没有荧光的

有机汞物质。 当饮用水中含有低至 １０ ｎｍｏｌ ／ Ｌ 的

Ｈｇ２＋时，依然能清楚地观察到纸芯片上的淬灭点。
Ｔｈｅｐｍａｎｅｅ 等［７６］开发了一种巯基丁二酸封端

ＣｄＴｅ（ＭＳＡ⁃ＣｄＴｅ）量子点搭载在简单纸基设备用

于检测水样中的砷，当有砷存在时，Ｃｄ 以砷氢化物

的形式与 Ａｓ 结合，电子从量子点转移到 Ａｓ，并导

致荧光淬灭。 系统的检测限为 ０．０１６ ｍｇ ／ Ｌ，但是需

要将另一个涂有饱和乙酸铅溶液（可以与 Ｓ２－、Ｈｇ２＋

和 Ｐｂ２＋反应）的试纸条 ｂ 放置在检测试纸条的前

面，避免涂在纸条 ａ 上的 ＭＳＡ⁃ＣｄＴｅ 量子点受到这

些离子的干扰。 Ｌｉｕ 等［７７］ 制备出的 Ｃｕ 纳米簇（量
子产率为 １４．６％）比 ＭＳＡ⁃ＣｄＴｅ 量子点检测限更低

（９２．９６ ｎｍｏｌ ／ Ｌ），可实现地下水中 Ａｓ（ ＩＩＩ）的可视

化检测。 Ｙａｎｇ 等［７８］通过乙二胺四乙酸（ＥＤＴＡ）盐
的一步水热碳化法合成了具有较强的黄色光致发

光 ＣＤｓ，在加入 Ｃｒ（Ⅵ）后 ＣＤｓ 发生荧光淬灭，检测

限为 １０ μｍｏｌ ／ Ｌ。 将浓缩的 ＣＤｓ 水溶液滴入滤纸

中并自然干燥制备出纸传感器实现可视化检测。
但对于实际检测而言，该 μＰＡＤｓ 的检测限会比其

黄色 ＣＤｓ 探针的检测限更高而达不到实际需求。
Ｂｅｚｕｎｅｈ 等［７９］制备了相对量子产率为 ２２％的 Ｎ 和

Ｓ 共掺杂蓝色荧光石墨烯量子点（Ｎ ／ Ｓ⁃ＧＱＤｓ），Ｃｒ
（Ⅵ）的检测是基于其对 Ｎ ／ Ｓ⁃ＧＱＤｓ 荧光发光强度

的猝灭效应，这种效应是由内滤效应引起的。 将其

搭载在纸基材上进行 Ｃｒ（Ⅵ）检测，检测限为 ０．４
μｍｏｌ ／ Ｌ，这种荧光纸传感器可用于 Ｃｒ（Ⅵ）的经济、
高效现场检测。 此外，还有研究者利用离子印迹技

术制备旋转 μＰＡＤｓ，该旋转 μＰＡＤｓ 由基于 ＣｄＴｅ
量子点的离子印迹荧光传感布和 ３ 层纸组成，可以

对 Ｃｒ（Ⅵ）进行 ４ 组检测，每组提供 ３ 个平行测量，
实现 Ｃｒ（Ⅵ）的定量测定，ＬＯＤ 低至 ０．２６ μｇ ／ Ｌ［８０］。
此外，利用荧光猝灭的原理，还有基于荧光距离的

μＰＡＤｓ，利用猝灭荧光的距离反映重金属离子的

浓度［８１］。
“开启”型荧光纸传感器是当加入可识别重金

属离子后，探针荧光被恢复或增强，Ｐａｔｉｌ 等［８２］设计

了一种基于乙烯基醚化罗丹明（ＲＤＶ）探针的“开
启”型荧光纸传感器。 ＲＤＶ 探针的 ＬＯＤ 值低至

１３６ ｎｍｏｌ ／ Ｌ，制备出的纸传感器可用于实际水样中

１０×１０－６水平 Ｈｇ２＋的检测。
３．３．２　 多重检测

除了检测单种重金属离子，多重检测可实现高

通量快速检测的特点受到广泛关注。 有研究者从

设计和调控荧光探针出发实现多种重金属离子同

时检测。 Ｌｉｕ 等［８３］ 成功制备了一种新型功能金属

有机凝胶（ＭＯＧ）荧光试纸，通过荧光团和分析物

之间的共振能量转移和电子转移导致荧光猝灭，从
而对 Ｃｒ（Ⅵ）和 Ｆｅ（Ⅲ）进行分析，检测限分别为 ２４
ｎｍｏｌ ／ Ｌ 和 １．２ μｍｏｌ ／ Ｌ。 Ｑｉｎ 等［８４］发现纸质基底上

木质素磺酸盐是强荧光背景的主要来源。 他们利

用纤维素纸“不好”的自发荧光，结合 Ｍｎ 掺杂的

ＺｎＳ（Ｍｎ：ＺｎＳ）量子点进行修饰，构建比例荧光纸

片，解决了纸基材自身荧光背景对实际检测的干

扰，对 Ｃｄ２＋、Ｈｇ２＋ 和 Ｐｂ２＋ 的检测限分别达到 １．６１，
０．０１ 和 ０． ０２ ｎｍｏｌ ／ Ｌ。 Ｐａｔｉｒ 等［８５］ 以尿素和 ＥＤＴＡ
为前 驱 体 合 成 具 有 蓝 色 荧 光 的 氮 掺 杂 碳 点

（ＮＣＤｓ），量子产率为 １１． ２６％。 通过荧光 “ ＯＮ⁃
ＯＦＦ⁃ＯＮ”过程实现 Ｈｇ２＋ 和 Ｃｕ２＋ 的多重检测，在

Ｈｇ２＋和 ／或 Ｃｕ２＋ 的存在下，ＮＣＤ 的荧光被猝灭，有
抗坏血酸存在时，Ｈｇ２＋淬灭的荧光被恢复，而在有

柠檬酸三钠的情况下，Ｃｕ２＋淬灭的荧光被恢复，从
而区分 Ｈｇ２＋和 Ｃｕ２＋，利用该原理成功开发了一种

装载 ＮＣＤｓ、抗坏血酸和柠檬酸三钠的 μＰＡＤｓ，
Ｈｇ２＋和 Ｃｕ２＋ 的检测限都为 ５０ μｍｏｌ ／ Ｌ。 适配体也

可以用于检测重金属离子，通过其与重金属离子的

特异性结合能力，Ｙｕａｎ 等［８６］ 开发了一种简单的多

通道荧光纸基传感器，用于同时检测 Ｐｂ （Ⅱ）、
Ｈｇ（Ⅱ）、Ｃｄ（Ⅱ）和 Ａｓ（Ⅲ）４ 种重金属。

由于纸张的模型可以很容易地叠加或折叠以

形成多路或多层微流体通道，因此，还可通过设计

纸芯片结构实现重金属离子的多重检测。 近几年

有人利用流体横向和垂直流动将纸基材设计成 ３Ｄ
旋转型，这样可以使内部检测区暴露在激发光下，
实现多重检测。 Ｚｈｏｕ 等［８７］首次在 ３Ｄ 旋转 μＰＡＤｓ
平台上设计了一种新型的离子印迹荧光 ＺｎＳｅ 量子

点（ＺｎＳｅ ＱＤｓ），这种旋转设计在样品进入反应区

后与底层的 ＺｎＳｅ ＱＤｓ 发生反应，导致荧光猝灭，其
机理是目标离子（Ｐｂ２＋ 或 Ｃｄ２＋ ）存在时，ＱＤｓ 表面

的伯氨基与目标离子之间会形成 Ｍｅｉｓｅｎｈｅｉｍｅｒ 复

合物，然后 ＱＤｓ 的光致发光能量会转移到该复合

物上，可用于 Ｃｄ２＋ 和 Ｐｂ２＋ 的特异性和多路检测。
他们选用安全无毒的 ＺｎＳｅ 量子点代替传统 ＣｄＴｅ
量子点，不会对环境造成污染并损害人体健康。 该

μＰＡＤｓ 对 Ｃｄ２＋的线性响应范围为 １～７０ μｇ ／ Ｌ，ＬＯＤ
为 ０． ２４５ μｇ ／ Ｌ， Ｐｂ２＋ 的线性响应范围为 １ ～ ６０
μｇ ／ Ｌ，ＬＯＤ 为 ０．３３５ μｇ ／ Ｌ。 Ｗａｎｇ 等［１８］ 也设计了

一种风车形 ３Ｄ⁃μＰＡＤ，通过设计静压平衡入口和

７
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均匀受力的可逆密封，实现了更均匀的流体渗透。
样品流入由量子点接枝玻璃纤维纸制成的检测区

完成孵育后，依靠风车旋转，内部检测区可以暴露

在激发光下，实现 Ｃｕ２＋、Ｃｄ２＋、Ｐｂ２＋和 Ｈｇ２＋的多重检

测。 通过荧光猝灭程度反应重金属离子的浓度，检
测限分别为 ０．２５，０．１７，０．２３ 和 ０．３６ μｇ ／ Ｌ。

４　 结　 语

经过十多年的发展，人们对用于食品分析的

μＰＡＤｓ 进行了广泛研究，设计出了多种经济高效

的 μＰＡＤｓ。 这些以纸张为基板制成的 μＰＡＤｓ，具
有许多优点，并且随着 μＰＡＤｓ 的制造方法不断发

展，由 ２Ｄ 图案化、叠加、折叠等技术构建的 ３Ｄ⁃
μＰＡＤｓ，能够进行多个复杂的生化反应，还可与灵

敏度高、选择性好的荧光检测等其他技术结合，将
荧光探针搭载在纸基材上，实现快速、现场食品检

测，具体结论如下：
１）荧光 μＰＡＤｓ 对目标物的检测方法主要是先

将样品滴加到进样区，经过微流控通道进入检测区

域并与检测区域的荧光探针进行反应，通过紫外光

照以及手持智能设备读出荧光信号，输出结果。 其

中，致病性微生物、有害化学物质和重金属离子是

危害食品安全的主要因素。 在检测一种致病微生

物时，有必要避免其他微生物的干扰，以获得更准

确的结果，具有成本低、易于制备、便携等优势，以
纸为基底构建亲水通道还具有毛细作用，使得

μＰＡＤｓ 无须外部泵送，可使样液直达检测区域。
２）μＰＡＤｓ 对致病微生物检测的应用较少，主

要是由于难以找到与致病菌结合力强的荧光探针，
进而导致特异性和灵敏度较低，目前主要是通过抗

体和适配体修饰荧光探针达到高特异性识别，但抗

体和适配体价格昂贵且易失活，可能会导致结果不

稳定，设计和开发具有相应致病菌识别位点的荧光

纳米材料是重要的发展方向。 农药和抗生素残留、
非法添加工业染色剂等有害化学物质污染食品的

情况屡屡发生，使用荧光 μＰＡＤｓ 可对有害物进行

监测，保障食品安全，但能够检测的有害化学物质

有限，还需要根据结构和性质的不同开发出更多的

荧光探针。 重金属离子污染也是食品安全面临的

严峻挑战，在食品生产经营的过程中都有污染的风

险，各种荧光探针和响应策略被开发用于检测一种

或多种重金属离子，很多荧光探针对于重金属离子

的检测限已经达到 ｎｍｏｌ ／ Ｌ 水平，但一种荧光探针

容易对多种重金属离子产生响应，需要提高对目标

重金属离子的特异性，有利于实际样品的分析。 因

此，针对不同的样品和检测目标物，需要合理设计

荧光探针以及微流控通道，开发出更多便携、快速、
灵敏的新型荧光 μＰＡＤｓ。

３）在实际检测过程中，纸芯片的检测限通常

比搭载的荧光探针低，如何提高搭载荧光探针后纸

传感器的特异性和灵敏度值得关注。 此外，对于食

品样品尤其是固体食品而言，前处理步骤较为烦

琐，将前处理一体化也是未来提高 μＰＡＤｓ 检测效

率的一个方向。 总的来说，基于 μＰＡＤｓ 的荧光检

测方法在食品安全分析中具有广阔的发展前景。
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ａｎｉｅ．２０１９１５０４６．

［２８］ ＧＡＯ Ｎ， ＨＵＡＮＧ Ｐ Ｃ， ＷＵ Ｆ Ｙ． Ｃｏｌｏｒｉｍｅｔｒｉｃ ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ ｏｆ ｍｅｌａ⁃
ｍｉｎｅ ｉｎ ｍｉｌｋ ｂａｓｅｄ ｏｎ Ｔｒｉｔｏｎ Ｘ⁃１００ ｍｏｄｉｆｉｅｄ ｇｏｌｄ ｎａｎｏｐａｒｔｉｃｌｅｓ
ａｎｄ ｉｔｓ ｐａｐｅｒ⁃ｂａｓｅｄ ａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎ［Ｊ］ ． Ｓｐｅｃｔｒｏｃｈｉｍｉｃａ Ａｃｔａ Ｐａｒｔ Ａ，
Ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ａｎｄ Ｂｉｏｍｏｌｅｃｕｌａｒ Ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ， ２０１８， １９２： １７４－１８０．
ＤＯＩ： １０．１０１６ ／ ｊ．ｓａａ．２０１７．１１．０２２．

［２９］ ＢＵＳＡ Ｌ Ｓ Ａ， ＭＯＨＡＭＭＡＤＩ Ｓ， ＭＡＥＫＩ Ｍ， ｅｔ ａｌ． Ａｄｖａｎｃｅｓ ｉｎ
ｍｉｃｒｏｆｌｕｉｄｉｃ ｐａｐｅｒ⁃ｂａｓｅｄ ａｎａｌｙｔｉｃａｌ ｄｅｖｉｃｅｓ ｆｏｒ ｆｏｏｄ ａｎｄ ｗａｔｅｒ
ａｎａｌｙｓｉｓ ［ Ｊ ］ ． Ｍｉｃｒｏｍａｃｈｉｎｅｓ， ２０１６， ７ （ ５ ）： ８６． ＤＯＩ： １０．
３３９０ ／ ｍｉ７０５００８６．

［３０］ 费韵洁， 刘元建， 熊晓辉． 食源性致病菌检测技术的发展及

研究现状［Ｊ］ ． 生物加工过程， ２０２３， ２１（３）： ３０８－３２５． ＤＯＩ：
１０．３９６９ ／ ｊ．ｉｓｓｎ．１６７２－３６７８．２０２３．０３．０１０．
ＦＥＩ Ｙ Ｊ， ＬＩＵ Ｙ Ｊ， ＸＩＯＮＧ Ｘ Ｈ． Ｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔ ａｎｄ ｐｒｅｓｅｎｔ ｓｉｔｕａ⁃
ｔｉｏｎ ｏｆ ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅｓ ｆｏｒ ｆｏｏｄｂｏｒｎｅ ｐａｔｈｏｇｅｎｓ［ Ｊ］ ． Ｃｈｉｎｅｓｅ
Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｂｉｏｐｒｏｃｅｓｓ Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ， ２０２３， ２１（３）： ３０８－３２５．

［３１］ ＮＧＵＹＥＮ Ｑ Ｈ， ＫＩＭ Ｍ Ｉ． Ｎａｎｏｍａｔｅｒｉａｌ⁃ｍｅｄｉａｔｅｄ ｐａｐｅｒ⁃ｂａｓｅｄ
ｂｉｏｓｅｎｓｏｒｓ ｆｏｒ ｃｏｌｏｒｉｍｅｔｒｉｃ ｐａｔｈｏｇｅｎ ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ［Ｊ］ ． Ｔｒｅｎｄｓ ｉｎ Ａｎａ⁃
ｌｙｔｉｃａｌ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ： ＴＲＡＣ， ２０２０， １３２： １１６０３８． ＤＯＩ： １０．１０１６ ／ ｊ．
ｔｒａｃ．２０２０．１１６０３８．

［３２］ ＢＡＮＳＡＬ Ｓ， ＳＩＮＧＨ Ａ， ＭＡＮＧＡＬ Ｍ， ｅｔ ａｌ． Ｆｏｏｄ ａｄｕｌｔｅｒａｔｉｏｎ：
ｓｏｕｒｃｅｓ， ｈｅａｌｔｈ ｒｉｓｋｓ， ａｎｄ ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ ｍｅｔｈｏｄｓ ［ Ｊ ］ ． Ｃｒｉｔｉｃａｌ
Ｒｅｖｉｅｗｓ ｉｎ Ｆｏｏｄ Ｓｃｉｅｎｃｅ ａｎｄ Ｎｕｔｒｉｔｉｏｎ， ２０１７， ５７（ ６）： １１７４－
１１８９． ＤＯＩ： １０．１０８０ ／ １０４０８３９８．２０１４．９６７８３４．

［３３］ ＺＨＯＵ Ｆ， ＷＡＮＧ Ｄ Ｈ， ＨＵ Ｊ Ｍ， ｅｔ ａｌ． Ｃｏｎｔｒｏｌ ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｓ ｏｆ⁃
Ｅｓｃｈｅｒｉｃｈｉａ ｃｏｌｉ ｂｉｏｆｉｌｍ： ａ ｒｅｖｉｅｗ［ Ｊ］ ． Ｆｏｏｄｓ， ２０２２， １１（ １６）：
２４６９． ＤＯＩ： １０．３３９０ ／ ｆｏｏｄｓ１１１６２４６９．

［３４］ ＧＥＬＡＬＣＨＡ Ｂ Ｄ， ＢＲＯＷＮ Ｓ Ｍ， ＣＲＯＣＫＥＲ Ｈ Ｅ， ｅｔ ａｌ． Ｒｅｇｕ⁃
ｌａｔｉｏｎ ｍｅｃｈａｎｉｓｍｓ ｏｆ ｖｉｒｕｌｅｎｃｅ ｇｅｎｅｓ ｉｎ ｅｎｔｅｒｏｈｅｍｏｒｒｈａｇｉｃ Ｅｓｃｈｅ⁃
ｒｉｃｈｉａ ｃｏｌｉ［Ｊ］ ． Ｆｏｏｄｂｏｒｎｅ Ｐａｔｈｏｇｅｎｓ ａｎｄ Ｄｉｓｅａｓｅ， ２０２２， １９（９）：
５９８－６１２． ＤＯＩ： １０．１０８９ ／ ｆｐｄ．２０２１．０１０３．

［３５］ ＦＵＮＥＳ⁃ＨＵＡＣＣＡ Ｍ， ＷＵ Ａ， ＳＺＥＰＥＳＶＡＲＩ Ｅ， ｅｔ ａｌ． Ｐｏｒｔａｂｌｅ
ｓｅｌｆ⁃ｃｏｎｔａｉｎｅｄ ｃｕｌｔｕｒｅｓ ｆｏｒ ｐｈａｇｅ ａｎｄ ｂａｃｔｅｒｉａ ｍａｄｅ ｏｆ ｐａｐｅｒ ａｎｄ
ｔａｐｅ［Ｊ］ ． Ｌａｂ ｏｎ ａ Ｃｈｉｐ， ２０１２， １２（２１）： ４２６９－４２７８． ＤＯＩ： １０．
１０３９ ／ ｃ２ｌｃ４０３９１ａ．

［３６］ ＳＯＮＧ Ｃ Ｍ， ＬＩＵ Ｊ Ｘ， ＬＩ Ｊ Ｗ， ｅｔ ａｌ． Ｄｕａｌ ＦＩＴＣ ｌａｔｅｒａｌ ｆｌｏｗ ｉｍ⁃
ｍｕｎｏａｓｓａｙ ｆｏｒ ｓｅｎｓｉｔｉｖｅ ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ ｏｆ Ｅｓｃｈｅｒｉｃｈｉａ ｃｏｌｉ Ｏ１５７： Ｈ７ ｉｎ
ｆｏｏｄ ｓａｍｐｌｅｓ［Ｊ］ ． Ｂｉｏｓｅｎｓｏｒｓ ＆ Ｂｉｏｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃｓ， ２０１６， ８５： ７３４－
７３９． ＤＯＩ： １０．１０１６ ／ ｊ．ｂｉｏｓ．２０１６．０５．０５７．

［３７］ ＡＬＩ Ｍ Ｍ， ＢＲＯＷＮ Ｃ Ｌ， ＪＡＨＡＮＳＨＡＨＩ⁃ＡＮＢＵＨＩ Ｓ， ｅｔ ａｌ． Ａ
ｐｒｉｎｔｅｄ ｍｕｌｔｉｃｏｍｐｏｎｅｎｔ ｐａｐｅｒ ｓｅｎｓｏｒ ｆｏｒ ｂａｃｔｅｒｉａｌ ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ［ Ｊ］ ．
Ｓｃｉｅｎｔｉｆｉｃ Ｒｅｐｏｒｔｓ， ２０１７， ７（１）： １２３３５． ＤＯＩ： １０．１０３８ ／ ｓ４１５９８－
０１７－１２５４９－３．

［３８］ ＳＡＮＣＨＩＮＩ Ａ． Ｒｅｃｅｎｔ ｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔｓ ｉｎ ｐｈｅｎｏｔｙｐｉｃ ａｎｄ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ
ｄｉａｇｎｏｓｔｉｃ ｍｅｔｈｏｄｓ ｆｏｒ ａｎｔｉｍｉｃｒｏｂｉａｌ ｒｅｓｉｓｔａｎｃｅ ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ ｉｎ Ｓｔａｐｈ⁃
ｙｌｏｃｏｃｃｕｓ ａｕｒｅｕｓ： ａ ｎａｒｒａｔｉｖｅ ｒｅｖｉｅｗ［ Ｊ］ ． Ｄｉａｇｎｏｓｔｉｃｓ， ２０２２， １２
（１）： ２０８． ＤＯＩ： １０．３３９０ ／ ｄｉａｇｎｏｓｔｉｃｓ１２０１０２０８．

［３９］ ＲＡＩＮＥＲＩ Ｅ Ｊ Ｍ， ＡＬＴＵＬＥＡ Ｄ， ＶＡＮ ＤＩＪＬ Ｊ Ｍ． Ｓｔａｐｈｙｌｏｃｏｃｃａｌ
ｔｒａｆｆｉｃｋｉｎｇ ａｎｄ ｉｎｆｅｃｔｉｏｎ—Ｆｒｏｍ ‘ ｎｏｓｅ ｔｏ ｇｕｔ􀆳 ａｎｄ ｂａｃｋ ［ Ｊ ］ ．
ＦＥＭＳ Ｍｉｃｒｏｂｉｏｌｏｇｙ Ｒｅｖｉｅｗｓ， ２０２２， ４６（１）： ｆｕａｂ０４１． ＤＯＩ： １０．
１０９３ ／ ｆｅｍｓｒｅ ／ ｆｕａｂ０４１．

［４０］ ＰＡＮＧ Ｂ， ＦＵ Ｋ Ｙ， ＬＩＵ Ｙ Ｓ， ｅｔ ａｌ． Ｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔ ｏｆ ａ ｓｅｌｆ⁃
ｐｒｉｍｉｎｇ ＰＤＭＳ ／ ｐａｐｅｒ ｈｙｂｒｉｄ ｍｉｃｒｏｆｌｕｉｄｉｃ ｃｈｉｐ ｕｓｉｎｇ ｍｉｘｅｄ⁃ｄｙｅ⁃
ｌｏａｄｅｄ ｌｏｏｐ⁃ｍｅｄｉａｔｅｄ ｉｓｏｔｈｅｒｍａｌ ａｍｐｌｉｆｉｃａｔｉｏｎ ａｓｓａｙ ｆｏｒ ｍｕｌｔｉｐｌｅｘ
ｆｏｏｄｂｏｒｎｅ ｐａｔｈｏｇｅｎｓ ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ ［ Ｊ ］ ． Ａｎａｌｙｔｉｃａ Ｃｈｉｍｉｃａ Ａｃｔａ，

９
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２０１８， １０４０： ８１－８９． ＤＯＩ： １０．１０１６ ／ ｊ．ａｃａ．２０１８．０７．０２４．
［４１］ 祁迪亚， 孔佳仪， 钱志浩， 等． 食品中不同环境条件对沙门

氏菌持留菌形成的影响［ Ｊ］ ． 生物加工过程， ２０２３， ２１（１）：
９１－９７． ＤＯＩ： １０．３９６９ ／ ｊ．ｉｓｓｎ．１６７２－３６７８．２０２３．０１．０１１．
ＱＩ Ｄ Ｙ， ＫＯＮＧ Ｊ Ｙ， ＱＩＡＮ Ｚ Ｈ， ｅｔ ａｌ． Ｉｎｆｌｕｅｎｃｅ ｏｆ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ
ｆｏｏｄ ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ ｏｎ ｔｈｅ ｆｏｒｍａｔｉｏｎ ｏｆ Ｓａｌｍｏｎｅｌｌａ ｐｅｒ⁃
ｓｉｓｔｅｒｓ［Ｊ］ ． Ｃｈｉｎｅｓｅ Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｂｉｏｐｒｏｃｅｓｓ Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ， ２０２３， ２１
（１）： ９１－９７．

［４２］ ＺＵＯ Ｐ， ＬＩ Ｘ Ｊ， ＤＯＭＩＮＧＵＥＺ Ｄ Ｃ， ｅｔ ａｌ． Ａ ＰＤＭＳ ／ ｐａｐｅｒ ／ ｇｌａｓｓ
ｈｙｂｒｉｄ ｍｉｃｒｏｆｌｕｉｄｉｃ ｂｉｏｃｈｉｐ ｉｎｔｅｇｒａｔｅｄ ｗｉｔｈ ａｐｔａｍｅｒ⁃ｆｕｎｃｔｉｏｎａｌｉｚｅｄ
ｇｒａｐｈｅｎｅ ｏｘｉｄｅ ｎａｎｏ⁃ｂｉｏｓｅｎｓｏｒｓ ｆｏｒ ｏｎｅ⁃ｓｔｅｐ ｍｕｌｔｉｐｌｅｘｅｄ ｐａｔｈｏｇｅｎ
ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ［Ｊ］ ． Ｌａｂ ｏｎ ａ Ｃｈｉｐ， ２０１３， １３（１９）： ３９２１－３９２８． ＤＯＩ：
１０．１０３９ ／ ｃ３ｌｃ５０６５４ａ．

［４３］ ＴＨＯＭＡＳＥＮ Ｒ Ｓ Ｓ， ＤＯＳ ＳＡＮＴＯＳ Ｐ Ｔ， ＳＴＥＲＮＫＯＰＦ Ｌ Ｅ Ｍ，
ｅｔ ａｌ． Ａｂｓｅｎｃｅ ｏｆ Ｎ⁃ａｃｅｔｙｌｇｌｕｃｏｓａｍｉｎｅ ｇｌｙｃｏｓｙｌａｔｉｏｎ ｏｎ Ｌｉｓｔｅｒｉａ
ｍｏｎｏｃｙｔｏｇｅｎｅｓ ｗａｌｌ ｔｅｉｃｈｏｉｃ ａｃｉｄｓ ｐｒｏｍｏｔｅｓ ｆａｔｔｙ ａｃｉｄ ｔｏｌｅｒａｎｃｅ ｂｙ
ｒｅｐｕｌｓｉｏｎ ｆｒｏｍ ｔｈｅ ｂａｃｔｅｒｉａｌ ｓｕｒｆａｃｅ ［ Ｊ ］ ． Ｆｒｏｎｔｉｅｒｓ ｉｎ
Ｍｉｃｒｏｂｉｏｌｏｇｙ， ２０２２， １３： ８９７６８２． ＤＯＩ： １０． ３３８９ ／ ｆｍｉｃｂ．
２０２２．８９７６８２．

［４４］ ＰＩＳＡＭＡＹＡＲＯＭ Ｋ， ＳＵＲＩＹＡＳＯＭＢＯＯＮ Ａ， ＣＨＡＵＭＰＬＵＫ Ｐ．
Ｓｉｍｐｌｅ ｓｃｒｅｅｎｉｎｇ ｏｆ Ｌｉｓｔｅｒｉａ ｍｏｎｏｃｙｔｏｇｅｎｅｓ ｂａｓｅｄ ｏｎ ａ
ｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅ ａｓｓａｙ ｖｉａ ａ ｌａｍｉｎａｔｅｄ ｌａｂ⁃ｏｎ⁃ｐａｐｅｒ ｃｈｉｐ［Ｊ］ ． Ｂｉｏｓｅｎ⁃
ｓｏｒｓ， ２０１７， ７（４）： ５６． ＤＯＩ： １０．３３９０ ／ ｂｉｏｓ７０４００５６．

［４５］ ＢＡＩ Ｘ Ｘ， ＨＵ Ｃ Ｙ， ＷＡＮＧ Ｊ， ｅｔ ａｌ． Ａ ｌａｎｔｈａｎｉｄｅ⁃ｂａｓｅｄ ｈｉｇｈ⁃
ｓｅｎｓｉｔｉｖｉｔｙ ｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅ ｍｅｔｈｏｄ ｆｏｒ ｔｈｅ ｏｎ⁃ｓｉｔｅ ｒａｐｉｄ ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ ｏｆ
ｔｈｅｒｍｏｓｔａｂｌｅ ｄｉｒｅｃｔ ｈｅｍｏｌｙｓｉｎ ｏｆ Ｖｉｂｒｉｏ ｐａｒａｈａｅｍｏｌｙｔｉｃｕｓ ［ Ｊ ］ ．
Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｆｏｏｄ Ｐｒｏｔｅｃｔｉｏｎ， ２０２３， ８６ （ １）： １００００５． ＤＯＩ： １０．
１０１６ ／ ｊ．ｊｆｐ．２０２２．１０．００４．

［４６］ ＲＥＮ Ｙ Ｗ， ＣＡＯ Ｌ Ｗ， ＺＨＡＮＧ Ｘ Ｙ， ｅｔ ａｌ． Ａ ｎｏｖｅｌ ｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅ
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０７９１ａ．

［８２］ ＰＡＴＩＬ Ｓ Ｋ， ＤＡＳ Ｄ． Ａ ｎａｎｏｍｏｌａｒ ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ ｏｆ ｍｅｒｃｕｒｙ（Ⅱ） ｉｏｎ
ｂｙ ａ ｃｈｅｍｏｄｏｓｉｍｅｔｒｉｃ ｒｈｏｄａｍｉｎｅ⁃ｂａｓｅｄ ｓｅｎｓｏｒ ｉｎ ａｎ ａｑｕｅｏｕｓ ｍｅ⁃
ｄｉｕｍ： ｐｏｔｅｎｔｉａｌ ａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎｓ ｉｎ ｒｅａｌ ｗａｔｅｒ ｓａｍｐｌｅｓ ａｎｄ ａｓ ｐａｐｅｒ
ｓｔｒｉｐｓ［Ｊ］ ． Ｓｐｅｃｔｒｏｃｈｉｍｉｃａ Ａｃｔａ Ｐａｒｔ Ａ， Ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ａｎｄ Ｂｉｏｍｏｌｅ⁃
ｃｕｌａｒ Ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ， ２０１９， ２１０： ４４ － ５１． ＤＯＩ： １０． １０１６ ／ ｊ． ｓａａ．
２０１８．１１．００５．

［８３］ ＬＩＵ Ｙ， ＳＵＮ Ｃ Ｈ， ＹＵＡＮ Ｄ， ｅｔ ａｌ． Ａ ｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｔ ｔｅｓｔ ｐａｐｅｒ ｆａｂｒｉ⁃
ｃａｔｅｄ ｂｙ ｉｎ ｓｉｔｕ ｇｒｏｗｔｈ ｏｆ ａ ｆｕｎｃｔｉｏｎａｌ Ｚｎ⁃ＭＯＧ ｆｏｒ ｆａｓｔ ａｎｄ ｅｆｆｅｃ⁃
ｔｉｖｅ ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ ｏｆ Ｃｒ（Ⅵ） ａｎｄ Ｆｅ（Ⅲ） ［ Ｊ］ ． Ｉｎｏｒｇａｎｉｃ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ
Ｃｏｍｍｕｎｉｃａｔｉｏｎｓ， ２０２２， １４６： １１０２１１． ＤＯＩ： １０．１０１６ ／ ｊ． ｉｎｏｃｈｅ．
２０２２．１１０２１１．

［８４］ ＱＩＮ Ｘ Ｘ， ＺＨＡＮＧ Ｚ， ＹＡＮＧ Ｔ， ｅｔ ａｌ． Ａｕｔｏ⁃ｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅ ｏｆ ｃｅ⁃
ｌｌｕｌｏｓｅ ｐａｐｅｒ ｗｉｔｈ ｓｐａｔｉａｌ ｓｏｌｉｄ ｐｈｒａｓｅ ｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎ⁃ｉｎｄｕｃｅｄ ｆｌｕｏｒｅ⁃
ｓｃｅｎｃｅ ｅｎｈａｎｃｅｍｅｎｔ ｂｅｈａｖｉｏｒ ｆｏｒ ｔｈｒｅｅ ｈｅａｖｙ ｍｅｔａｌ ｉｏｎｓ ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ
［Ｊ］ ． Ｆｏｏｄ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ， ２０２２， ３８９： １３３０９３． ＤＯＩ： １０． １０１６ ／ ｊ．
ｆｏｏｄｃｈｅｍ．２０２２．１３３０９３．

［８５］ ＰＡＴＩＲ Ｋ， ＧＯＧＯＩ Ｓ Ｋ． Ｎｉｔｒｏｇｅｎ⁃ｄｏｐｅｄ ｃａｒｂｏｎ ｄｏｔｓ ａｓ ｆｌｕｏｒｅ⁃
ｓｃｅｎｃｅ ＯＮ⁃ＯＦＦ⁃ＯＮ ｓｅｎｓｏｒ ｆｏｒ ｐａｒａｌｌｅｌ ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ ｏｆ ｃｏｐｐｅｒ（Ⅱ）
ａｎｄ ｍｅｒｃｕｒｙ（Ⅱ） ｉｏｎｓ ｉｎ ｓｏｌｕｔｉｏｎｓ ａｓ ｗｅｌｌ ａｓ ｉｎ ｆｉｌｔｅｒ ｐａｐｅｒ⁃ｂａｓｅｄ
ｍｉｃｒｏｆｌｕｉｄｉｃ ｄｅｖｉｃｅ ［ Ｊ］ ． Ｎａｎｏｓｃａｌｅ Ａｄｖａｎｃｅｓ， ２０１９， １ （ ２ ）：
５９２－６０１． ＤＯＩ： １０．１０３９ ／ ｃ８ｎａ０００８０ｈ．

［８６］ ＹＵＡＮ Ｍ， ＬＩ Ｃ， ＺＨＥＮＧ Ｙ Ｚ， ｅｔ ａｌ． Ａ ｐｏｒｔａｂｌｅ ｍｕｌｔｉ⁃ｃｈａｎｎｅｌ
ｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｔ ｐａｐｅｒ⁃ｂａｓｅｄ ｍｉｃｒｏｆｌｕｉｄｉｃ ｃｈｉｐ ｂａｓｅｄ ｏｎ ｓｍａｒｔｐｈｏｎｅ
ｉｍａｇｉｎｇ ｆｏｒ ｓｉｍｕｌｔａｎｅｏｕｓ ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ ｏｆ ｆｏｕｒ ｈｅａｖｙ ｍｅｔａｌｓ［ Ｊ］ ． Ｔａ⁃
ｌａｎｔａ， ２０２４， ２６６ （ Ｐｔ ２）： １２５１１２． ＤＯＩ： １０． １０１６ ／ ｊ． ｔａｌａｎｔａ．
２０２３．１２５１１２．

［８７］ ＺＨＯＵ Ｊ Ｒ， ＬＩ Ｂ Ｗ， ＱＩ Ａ Ｊ， ｅｔ ａｌ． ＺｎＳｅ ｑｕａｎｔｕｍ ｄｏｔ ｂａｓｅｄ ｉｏｎ
ｉｍｐｒｉｎｔｉｎｇ ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ ｆｏｒ ｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅ ｄｅｔｅｃｔｉｎｇ ｃａｄｍｉｕｍ ａｎｄ ｌｅａｄ
ｉｏｎｓ ｏｎ ａ ｔｈｒｅｅ⁃ｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌ ｒｏｔａｒｙ ｐａｐｅｒ⁃ｂａｓｅｄ ｍｉｃｒｏｆｌｕｉｄｉｃ ｃｈｉｐ
［Ｊ］ ． Ｓｅｎｓｏｒｓ ａｎｄ Ａｃｔｕａｔｏｒｓ Ｂ： Ｃｈｅｍｉｃａｌ， ２０２０， ３０５： １２７４６２．
ＤＯＩ： １０．１０１６ ／ ｊ．ｓｎｂ．２０１９．１２７４６２．

（责任编辑　 李琦）
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