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摘  要: 上转换荧光技术是基于上转磷光体的新型检测技术, 因其独特优越性, 成为标记检测技术中新的研究

热点。本文综述了上转换荧光技术的研究机制、国内外实际应用和发展状况等。发现该技术在大肠杆菌、布

鲁氏菌、链球菌等食品安全检测中应用效果极佳, 但当前技术仍有一定缺陷, 亟需通过改进合成工艺、表面修

饰等方法完善, 进一步推进其在食品安全检测领域的应用。  
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ABSTRACT: The up-converting phosphor technology (UPT) based on up-converting phosphor (UCP) is a 
new kind of detection technology and because of its unique features it has become the topic of much new re-
search in mark detection technology. This article mainly reviewed the mechanism, application and develop-
mental situation of UPT. It was found that UPT had a favorable effect on Escherichia coli, brucella and strep-
tococcus in the field of food safety detection, but the current technology still had some certain defects. Through 
the improvement of synthesis technology and surface modification methods, the UPT could be enhanced and its 
application in the field of food safety detection could be more useful. 
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1  前  言 

食品安全是事关经济发展、社会和谐和人民切身

利益的重大战略问题。解决好食品安全是一个复杂的

系统工程, 其中合适的检测技术不可或缺。传统的理
化检测方法如高压液相色谱法[1]、气质联用法[2]、毛

细管电泳法[3]等虽具有准确的突出特点, 但存在样品
前处理复杂、耗时费力、成本居高不下等问题, 难以 

适应现场检测。免疫学快速检测技术因其具有简便、

快速、特异、敏感和低成本等优势, 可以在极短时间
范围内检测到粮食、蔬菜、奶制品等多种食品中的小

分子污染物, 因而一直得到国内外高度重视[4]。“十一

五”期间在国家科技部、农业部等科研项目的支撑下, 
我国在该领域的技术发展非常迅速, 特别是 ELISA
及胶体金免疫试纸, 涌现出来多个优秀的科研团队
及科技创新性企业。但是, 对于某些特殊的检测靶标
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来说, 传统的免疫学快速检测方法很难在较短的开
发周期内迅速满足食品安全检测的需要, 亟待研制
一种可以在抗体特异性确定的前提下提高靶标检测

灵敏度的快速检测技术与方法, 以便最大限度地保
护我国消费者的健康。上转换荧光技术(up-converting 
phosphor technology, UPT)可以大幅度提高特定抗体
的检测敏感度, 为此问题的解决提供了思路。本文旨
在就上转换荧光技术的发展及应用等进行综述, 以
期为本领域的科研工作者提供有益的参考。 

2  上转换荧光技术概述 

2.1  上转换荧光技术及发展 

UPT是一种具有高度安全、灵敏、稳定, 基于上
转磷光体(up-converting phosphor, UCP)的新型检测
技术。 UCP是由稀土元素掺杂某些晶体晶格构成的、
能产生上转换磷光现象的特殊材料, 其磷光颗粒能
吸收至少 2个光子的低能量, 并发射能谱高、单波长
的可见光[5], 移除激发光源后, 在 10−8 s 以上仍可持
续发射光。 

法国学者 Auzel等在 1966 釔年研究钨酸钠 玻璃

时意外发现, 当基质材料中掺入稀土离子 Yb 等时, 
可以在红外辐射激发下发射出可见光, 从而正式提
出“上转换发光”的观点, 开始上转换荧光相关研究
[6]。20 世纪 90 年代末, 美国国防部准备资助三家公
司研制手持式 UPT 生物传感器, 计划用于对战场上
可能使用的多种生物战剂进行快速预警[7]。目前, 国
外有关 UPT 技术的研究已经相对成熟, 而国内只有
中国科学院、北京热景生物技术有限公司、军事医学

科学院等几家机构从事基于 UCP 免疫层析试纸和
UPT生物传感器的研究[8]。目前, 国际上用于检测单
链核酸、IFN-r 分泌物、布鲁氏菌、耶尔森氏鼠疫杆
菌的试纸已经成功问世。 

2.2  上转换荧光技术的特点 

常用的荧光标记物在食品安全检测时, 其缺陷
不可避免。荧光素和荧光染料因有光稳定性低、光谱

重叠等弊端, 对食品中微生物成像造成不良影响; 量
子点虽然具有激发光谱宽和光稳定性好等优点, 但含
有有毒重金属离子, 严重危害被检测的生物体[9,10]。研

究发现[11], 上述标记物在紫外波段下发生激发光时, 
生物组织及其肽、蛋白质、核酸等会产生强烈的背景

荧光 ,  某些荧光素甚至会产生生物学毒性 ,  导致 

抗原或抗体的灵敏度和选择性下降, 影响实际检测
效果。 

UCP 作为完全惰性的无机发光材料, 具有特殊
的物理结构和光学特性, 经过表面修饰与活化后, 能
克服上述标记物的缺点, 显示出独特的优势, 如灵敏
度高, 具有独特的上转发光现象, 消除了在检测时来
自于外界背景因素的引起的不良影响[12]; 耐用性强, 
稳定性好, UCP 的光学性质能避免检测样品腐蚀和
自身衰变所造成的光解、发光淬灭、闪烁以及光漂

白[13,14]; 高度简易, 精简样品预处理过程, 利用 UCP
可进行直接检测; UCP 的吸收光谱和发射光谱可进
行自由组合, 多样化光谱使多重分析变成现实; 安全
无污染, 无机惰性好、红外光激发、可见光发射使得
基于 UCP 的检测对于测试者、试验样品、环境毫无
危害[15]。UPT 以其无可比拟的优势如灵敏度好、有
效期长、通量高、无干扰, 成为标记检测技术中新的
研究热点。 

尤其是 UCP 具有绝无仅有的上转发光现象, 即

与一般荧光颗粒“高能光激发、低能光发射”的下转发

光有所不同, UCP 颗粒可进行“低能光激发、高能光
发射”的上转发光。由此, 使得 UCP颗粒作为标记物

应用于食品安全检测领域, 焠具有无背景、无 灭、可

定量等有别于传统标记物的显著优势, 并可最终实

现高灵敏、特异、稳定的现场定量检测。 

2.3  上转换发光机制 

UPT 本质是一种反斯托克斯发光, 即辐射的能

量大于所吸收的能量, 其通过吸收较低能量的红外

光, 发射高能量的可见光来实现能量上转换 [16], 也

是一种反斯托克斯现象。一般来说, 上转换荧光的基
本机制分为激发态吸收、能量转移和光子雪崩三个过

程,完成上转换荧光过程大致需要六个步骤, 如图 1

所示, APTE为光子添加能量转移过程, ESA为激发态

吸收, COS为合作敏化, COL为合作发光过程, TPAE

为双子光激发过程, PA为光子雪崩过程[17-20]。 

2.3.1  激发态吸收(excited state absorption, ESA) 
激发态吸收过程为单个离子的吸收, 是上转换

发光的核心过程, 其原理是某一基态水平的离子在
连续吸收多光子的条件下跃迁到能量较高的激发态

能级的一个过程。此离子吸收一个能量的光子到达至

中间亚稳态能级, 如果此时出现第二个波长的光, 则
可将处在亚稳态上的离子激发至一个更高的能级上, 
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图 1  上转换发光机制 
Fig. 1  Mechanism of up-conversion photoluminescence 

 
此过程称为“双光子吸收”过程。如果其能量满足匹配
要求, 该离子还有可能跃迁到更高的激发态能级上, 
形成三光子、四光子吸收等, 高能级上粒子数越多, 激
光发射的频率就越高, 进而产生上转换发光现象[18]。 

2.3.2  能量转移(energy transfer, ET) 
根据能量转移方式不同可分为连续能量转移、交

叉弛豫、合作上转换三种形式。当处在中间态的离子

满足以下条件: (1)被激发到中间态的离子数量足够
多; (2)2 个激发态离子, 能量相当接近, 则此激发态
离子通过相互作用, 其中一个离子退回到低能态,另
一个离子则被激发至高能态, 由此产生辐射跃迁[19]。 
2.3.3  “光子雪崩”过程(photon avalanche, PA) 

该机制的基础是: 一个能级上的粒子在交叉驰
豫的作用下, 使另一个能级上产生特殊的抽运效果, 
其量子效率大于 1。增大激发光强度, 缩短建立平衡时
间, 有利于增强平衡吸收, 出现较好的上转换结果。 

3  上转换荧光技术在食品安全检测中的应用   

常用液相沉积法、Lemieux-von Rudloff法、无机
壳层修饰法、化学修饰法等方法将上转换荧光纳米颗

粒表面进行氨基化、醛基化、羧基化修饰, 以增强其
在水溶液中的分散性和稳定性, 使其易于和生物大
分子相结合, 目前研制出了上转换荧光生物探针、上
转换荧光免疫层析等, 使用效果极佳。 

3.1  国外食品检测领域上转换荧光技术的应用 

国外对 UPT在食品安全检测的研究较多。Katri
等[21]将上转换荧光原理应用于血清中雌二醇素的检

测, 实验中分别将 La2O2S:Yb3+、Oyster-556与雌二醇
素偶联作为能量供体和能量受体, 对实际样品血清
中雌二醇素进行免疫检测, 结果十分理想, 检测限为
0.9 nm。John 等[22]在食品用水病原体检测的报告称

UPT无背景荧光干扰, 安全快速, 结合非放射性地高
辛标记抗体 UPT分子仪能检测 1 ng的病毒 DNA, 是
未来检测生活用水、食品工业用水的发展方向之一。

Paul等[23]采用UPT构建血吸虫检测横向流分析平台, 
和 CAA-ELISA技术相比, UPT-LF能检测 36份循环
阳性抗原, CAA-ELISA只能检测到 15份循环阳性抗
原, 此技术将在动物性食品安全检测领域发挥巨大
潜能。 

3.2  国内食品检测领域上转换荧光技术的应用 

目前, 国内关于 UPT 的应用主要集中在生物、
医学等领域, 军事医学科学院微生物流行病研究所
已经研制完成的多种 UPT 系统, 可对不同类型的靶
标如单一靶标、双靶标、多个靶标进行标准检测。在

此平台上实现了大肠杆菌 O157、霍乱弧菌 01群 0139
群、副溶血弧菌、李斯特菌、沙门氏菌等多种食品安

全相关病原体的快速定量检测[24]。 

3.2.1  上转换荧光技术在布鲁氏菌、大肠杆菌中

的应用 
勍曲 等[25]成功研制出用于检测动物样品布鲁氏

菌的上转换荧光免疫层析检测技术, 检测限 5×106 

cfu/mL, 灵敏度变化范围 2.0×103~3.9×105 cfu/mg。王
静等[26]建立了肠出血性大肠杆菌O157上转磷光免层
析快速检测方法, 该法能在 40 min内完成检测。应用
于 23种 28株常见肠杆菌科细菌, 无交叉反应, 检测
灵敏度为 5×103 cfu/mL, 每次至少能检测 50个细菌, 
分别将奶类、面粉类、糕点类、果汁饮品类等中不同

的固体、半固体、液体食品样本加以稀释, 同时添加
肠出血性大肠杆菌 O157:H7 至 107 cfu/mL, 静置 10 
min或短暂离心(3000 r/s, 15 s), 吸取上层液体进行检
测, 样品类型对实际检测结果没有产生不良影响, 样
品检测灵敏度达到 103 cfu/mL。此法比胶体金技术相
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比具有高通量的优势, 可用于快速检测食品、环境样
品中的污染菌, 效果极佳。 

3.2.2  上转换荧光技术在抗 2 型猪链球菌抗体

中的应用 
郑峰等[27]通过对本研究室表达的溶菌酶释放蛋

白 (uramidase teleased protein, MRP)重组蛋白进行
UCP标记, 制备出基于MRP双抗原夹心法的UPT免
疫层析试纸, 建立了一种检测抗 2型猪链球菌抗体的
现场快速诊断方法。选择重组 MRP蛋白检测猪感染
S.suis 2后产生的抗体, 结果证明, 所建立的 UPT免
疫层析体系可在 15 min内完成对抗 S.suis 2抗体的检
测, 快速、灵敏, 操作不受实验室限制, 非常适于在
现场对猪和人的血清中抗 S.suis 2抗体进行高通量快
速检测, 有利于流行区对该病的疫情监测预警, 保证
动物性食品安全。 

                     
表 1  UPT 系统与 Western blot、ELISA 的检测结果比较[27] 

Table 1  Test results by UPT compared with Western blot 
and ELISA[27] 

血清编号 UPT定量 T/C值 Western blot检测 ELISA检测

空白对照 0.0000 − 0.046 

A+ 0.2293 + 0.727 

B+ 0.2370 + 0.783 

C+ 0.2842 + 0.788 

A− 0.0401 − 0.111 

B− 0.0368 − 0.074 

C− 0.0605 − 0.134 

 
3.2.3  其他应用 

中国科学院长春光学精密机械与物理研究所[28]

发明了上转换纳米粒子标记适配子的荧光生物探针, 
克服了半导体量子点(QDs)标记适配子的生物探针所
存在缺陷, 如损伤生物体核酸、QDs的潜在毒性、化
学不稳定性等。用水溶性上转换纳米粒子为荧光供体, 
以亲和素为媒介连接适配子和生物素制备出此探针, 
适用于大多数靶分子, 亲和力高。在 980 nm光的激
发下, 相应的荧光信号就可以被检测到。 

刘成辉等[29]采用聚丙烯酸对 NaYF4:Yb,Er 纳米
粒子进行表面修饰, 由于其表面带有大量羧基, 故将
带氨基的生物分子通过化学键固定在纳米粒子表面, 
制成纳米粒子荧光探针, 在 980 nm激光的激发下测
定其荧光强度, 测试表明其分析灵敏度高, 最低可检
测到 0.1 ng/mL的羊抗人 IgG。 

刘蕾等[30]研发出一种以上转换磷光材料作为标

记物的生物传感器。该系统能通过检测试纸条上颗粒

含量, 计算出食品样品中特定生物分子浓度, 实现了
对多种病原体的快速检测和定性、定量分析。该检测

系统对系列标准样品的检测结果线性响应特性极佳, 且
与扫描型检测系统的检测结果十分接近。郭永刚等[31]

为实现对食品中细菌的检测, 合成了 NaYF4:Yb,Er
上转换荧光纳米颗粒, 并对其进行表面修饰进而作
为标记物来检测 DNA 的杂交, 达到预期实验结果。
他们还通过此颗粒与传统的荧光标记物 Cy3 对比发
现, 上转换荧光纳米颗粒具有荧光度强、检测成本低
和安全无毒等优势, 揭示了上转换荧光纳米颗粒在
节约疾病诊断成本和细菌监测方面都具有广阔的应

用前景。 

4  上转换荧光技术在食品领域应用中面临

的问题 

UPT 在检测领域表现出巨大潜力, 但其在在食
品安全检测应用中还存在一系列问题, 如合成工艺
问题、表面修饰问题、应用现状问题等。 

4.1  制备工艺 

材料特性和制备工艺联系密切, 不同工艺中基
质声子态密度变化、敏化剂、质物料配比的变化对上

转换效率都会产生一定影响[32]。为了便于被扫描仪

扫描和检测, 需改善稀土发光材料合成工艺, 制备出
发光度强、相关性能好的新型上转换荧光材料。 

目前, 要获得高发光强度的UCP, 需在制备过程
中加入敏化剂, 同时还要保证发光中心、敏化中心的
能级匹配且均匀地出现在纳米尺度的基质中[33,34]。上

转换激光效率最重要重的因素是稀土离子能级的无

辐射跃迁的过程, 而声子参与无辐射跃迁过程, 为了
提高上转换激光的运转效率, 解决问题的关键就是
必须设计制备合适的稀土掺杂基质材料, 合理调整、
配比基质物料, 采用新型敏化剂和恰当的抽运途径, 
从而降低基质材料的声子能量, 提高量子效率。 

4.2  表面修饰 

UCP 在直接使用时易出现分散性和稳定性不佳
等问题, 因此需要在不影响其荧光强度的前提下进
一步研究发光材料表面修饰问题, 以期使其具有较
好的水溶性和生物相容性。纳米颗粒的核壳结构经过

表面修饰, 可以极大增强上转换发光强度; 采用液相
包覆沉积法对 UCP 表面进行氨基修饰, 材料的悬浮
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性和稳定性都得到了提高, 利用 Lemieux-von Rud-
loff 法氧化材料表面的油酸分子, 颗粒经过表面羧基
修饰后在水中的分散性能极佳。同时我们还要明确纳

米颗粒与抗体的相互作用以及偶联对蛋白质结构与

功能的影响, UCP只有在表面修饰上化学键后才能同
抗体成键联接, 而且其表面修饰的化学键只能同生
物体特定的化学键结合, 不能影响生物体其他功能
正常运转, 如其复制、藕联和杂交等生物过程[35]。 

4.3  应用范围 

目前, UPT大多用于生物、医学等领域, 而食品
领域相关研究尚处在起步阶段, 相关技术还不太成
熟, 用于检测食品中农药、兽药残留的 UPT 免疫层
析试纸还未见报道; 制备方法和修饰技术尚还存在
一些问题, 因此限制了其在食品安全检测中的推广
应用。需进一步加速研究用于食品安全检测领域的上

转换荧光技术, 建立基于 UPT 的竞争型免疫侧向层
析试纸技术平台。 

5  前景展望 

上转换荧光纳米材料具有毒性低、理化性质稳

定、发光强度高而稳定、斯托克斯位移大、无生物样

品自体荧光干扰、散射和成本较低等优点, 使得基于
UCP 的上转换荧光技术近年来得到快速发展。现阶
段, 相关研究者利用 UPT 已在疾病检测等方面取得
巨大成功, 但在检测食品中农药、兽药残留方面尚未
取得突破性进展, 所以如何进一步开展新型上转换
荧光纳米颗粒制备与表征、抗体标记以及建立 UPT
免疫层析技术平台等相关研究具有深远的意义, 尤
其是将 UPT 和免疫层析试纸技术相结合, 将为高敏
感度、定量的食品安全快速检测提供技术支持, 与胶
体金免疫检测试纸相互补充, 广泛应用于农兽药残
留及食品违禁添加物的快速检测中, 社会和经济意
义巨大。 
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