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快速蒸发电离质谱法在食品质量安全快速 

检测中的应用 

肖  斌, 张  娟, 陈爱亮* 

(中国农业科学院农业质量标准与检测技术研究所, 北京  100081) 

摘  要: 快速蒸发电离质谱技术(rapid evaporation ionization mass spectrometry, REIMS)是环境电离-质谱技术

迅速发展的最新成果, 也是近几年质谱检测领域的热点。通过电离切割组织或其他生物样品产生的含丰富特

定区域生物特征的气溶胶, 借助高分辨率质谱对其进行原位、在线、实时、快速分析。随后进行计算机数据

建模与可视化, 实现目标物质的快速检测。本文综述了 REIMS 技术的发展概况、主要结构组成、检测原理、

采用的常规数据处理方法及其在食品检测领域中的具体应用, 包括肉品掺假鉴别、风味物质检测、品种鉴别、

干果真实性评估、果汁风味物质鉴别等。主要通过对当前快速蒸发电离质谱技术在不同食品检测领域的应用

研究进展进行综述, 以期为食品安全快速检测等相关研究领域科研工作者提供一定的思路与参考。 
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Application of rapid evaporation ionization mass spectrometry in rapid 
detection of food quality and safety 

XIAO Bin, ZHANG Juan, CHEN Ai-Liang* 

(Institute of Quality Standard & Testing Technology for Agro-products, Chinese Academy of Agricultural Sciences,  
Beijing 100081, China) 

ABSTRACT: Rapid evaporation ionization mass spectrometry (REIMS) is the latest achievement of the rapid 

development of environmental ionization mass spectrometry technology, and it is also a hot spot in the field of mass 

spectrometry detection in recent years. Aerosols produced by ionizing and cutting tissues or other biological samples 

with rich biological characteristics in specific areas are analyzed in situ, online, real-time and quickly with the help of 

high-resolution mass spectrometry. Then computer data modeling and visualization are carried out to realize the rapid 

detection of target substances. This paper summarized the development, main structure, detection principle, 

conventional data processing methods and their specific applications in the field of food detection, including meat 

adulteration identification, flavor substance detection, variety identification, dried fruit authenticity evaluation, fruit 

juice flavor substance identification, etc.. This paper mainly summarized the current research progress of the 

application of rapid evaporative ionization mass spectrometry in different food detection fields, in order to provide 

some ideas and references for scientific researchers in food safety rapid detection and other related research fields. 
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0  引  言 

随着社会经济和相关学科的发展, 传统质谱分析不

断面临新的挑战。其体积大、精度高、不便携, 而且样品

分析所需的提取、分离、浓缩、净化前处理过程烦琐, 降

低和制约了此法在肉类掺假、营养物质分析、药物残留等

领域的分析效率, 不适合用于现场快速检测[1]。无需复杂

前处理的原位电离(ambient ionization, AI)技术逐渐成为质

谱分析领域的研究热点 , 快速蒸发电离质谱法 (rapid 

evaporative ionization mass spectrometry, REIMS)最初由英

国 ZOLTAN 教授团队提出 , 在解析电喷雾电离质谱

(desorption electrospray ionization mass spectrometry, 
DESI)[2]和实时直接分析质谱(direct analysis in real time 

mass spectrometry, DART-MS)[3]等原位电离技术基础上发

展而来[4]。如图 1 为 DESI、DART 和 REIMS 的的采样流

程，其中 REIMS 主要采用一种创新性手持式采样技术, 无

需载气和复杂样品制备过程, 通过电离切割组织样本释放

气溶胶, 经导管将气溶胶直接吸入质谱仪检测。在几秒内

实现样品中标志性差异成分的鉴定。 

REIMS 技术最初应用于医疗领域 , 如乳房癌变组

织检测 [7]、宫颈癌筛查 [8]、囊性纤维化患者铜绿假单胞

菌的代谢表型和菌株鉴定 [9]、法医病例中死者肌肉样本

的分析 [10]、动脉瘤和主动脉的区分等领域[11‒13]。正因为

REIMS 技术取样简单等诸多优点, 近些年此技术在食品质

量安全快速检测方面也得到了广泛应用。如畜产品(猪肉[14]、

牛肉[15]、羊肉[16])、水产品(鳕鱼、乌龟[17])掺假鉴别与风味

检测, 其他领域如果汁乳品风味物质检测[18‒20], 干果真实

性评估[21]等方面[22‒27]。本文对 REIMS 技术的的检测原理、

常用的数据处理方式以及其在食品质量安全快速检测领域

的研究进展进行了汇总与讨论, 旨在更好地了解此技术的

发展概况, 以期为 REIMS 技术在食品领域的后续应用提

供参考。 

1  检测原理与数据分析方法 

1.1  REIMS 工作流程 

REIMS技术主要包括 3个大的方面: (1)基于手持智能

手术刀、智能钳、智能探针、超声刀[28]接触切割组织样本

释放气溶胶; (2)经文丘里装置、空气泵吸入聚四氟乙烯

(poly tetra fluoroethylene, PTFE)管或加热的毛细管与质谱

仪组合; (3)标志性差异成分鉴定, 实时收集大量质谱数据。

REIMS 使用的质谱为四极杆高分辨率质谱 (quadrupole 

high-resolution mass spectrometry, Q-TOF-MS), 包括四极

杆、碰撞单元、飞行杆和探测器 4 个关键部分[29]。 

1.2  采样方式 

样本释放气溶胶的主要加热方式有焦耳加热、接触加热

和辐射加热。焦耳加热主要依靠电热手术刀进行, 射频交流电

通过刀片状电极展开, 在电流密度效应下对样品进行热烧蚀产

生大量气溶胶。辐射加热包括红外激光剥蚀和激光解吸电离, 

使用激光手术刀照射生物组织细胞时, 细胞内部分子吸收激光

能量, 产生大量的组织源性气态离子。CAMERON 等[30]对比

电热手术刀和二氧化碳激光手术刀对不同的动物中获得的新

鲜肉类样本信号采集结果发现, 激光手术刀重复性更高、光

谱信号质量更优。因为激光系统的机械臂自动化程度高, 采

样误差较小, 而电热刀需由手工操作, 重复性低、误差大[31]。

对于不导电或低导电性的样品如蜂蜜, 单级手术刀加热获得 

 

 

 
 

注: A 为 DESI 质谱采样装置[5]; B 为 DART 质谱采样装置[6]; C 为 REIMS 质谱采样装置。 

图 1  几种原位电离质谱的采样装置 

Fig.1  Sampling apparatus for several in situ ionization mass spectrometry 
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的有效蒸汽较少。此时加热方式通常为接触加热, 借助于电

烙铁进行[32]。除了采用单极外科手术刀, 二氧化碳激光手

术刀(图 2A)[31]、电烙铁(图 2B)[32]采样外, 手持式双级探针

(图 2C)[33‒34]、超声刀(图 2D)[28]也可作为采样装置用于相关

检测。超声刀主要借助热和机械振动的共同作用使得结构

蛋白发生热变性(60~100℃), 改变组织的机械性能[35‒36]。

图 2 为文献中报道的几种获得气溶胶的方式。超声刀与单

极手术刀、二氧化碳激光手术刀雾化液滴的机制不同。所

以三者在 m/z 600~1000 的磷脂区域采集的光谱也不相同。

在超声刀捕获的 REIMS 光谱中, 多为高强度的甘油二酯

和甘油三酯谱, 单极电外科手术刀和激光器捕获的信号显

示出较高的甘油磷脂谱。此外, 超声刀观察到总离子数比

传统电热装置高 3 倍, 采集信息丰富, 但其采样时间更长

(超声刀 8~10 s 与电极外科手术刀处理 3~4 s)。 

 
 

 

 
注: A 为 CO2激光手术刀[31]; B 为电烙铁[32]; C 为手持式双极探针[34]; D 为超声刀[28]。 

图 2  4 种种获得气溶胶的方式 

Fig.2  Four kinds of ways of obtaining the aerosols 

 
此外, JONES 等[36]将纯溶剂(例如异丙醇)的气雾剂与

快速蒸发样品产生的气雾剂混合, 不仅使得 REIMS 采集

的信号强度增加超过 2 个数量级(图 3), 还可防止 REIMS

源结垢。 

电热手术刀、电烙铁等的切割速度、切割长度、切割

次数、输出功率、内标流速都会影响信号分子的收集和检

测。如过高的切割速度可能导致较低的热传递, 降低捕获

的离子信号强度。这些参数的主要优化依据为切割过程中

的信号回应、总离子流图中各个数据峰强度、电离效率和

重现性等。 

1.3  数据分析 

数据分析常用的分析软件包括 SPSS、Live ID、

SIMCA-P 14.1[34,37]。SPSS 计算显著性水平, 显著性分析的

置信区间为 95% (P<0.05), Live ID 构建 PCA-LDA 模型, 

 

 
 

图 3  纯溶剂与样品气雾剂结合示意图[36] 

Fig.3  Schematic diagram of pure solvent and sample aerosol binding[36] 

 

SIMCA-P 14.1 构建 OPLS-DA 模型[4]。REIMS 数据分析中

多采用主成分分析(principal component analysis, PCA)减少
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特征, 线性判别分析(linear discriminant analysis, LDA)建

模。PCA-LDA是将 PCA与 LDA 结合。偏最小二乘法(partial 

least squares discriminant analysis, PLSDA)不仅可对自变量

进行映射处理, 还对变量 Y 进行逐步残差拟合。其加强算

法 OPLS 的区分能力和可视化效果更好。相比于 PCA, 

PLS/OPLS 还可获得每个变量(特征)的变量投影重要性分

析(variable importance in projection, VIP)值[4]。数据分析过

程中常用的方法还包括 K-最近邻法(K-nearest neighbor, 

Knn)、人工神经网络(artificial neuron network, ANN)算法

等、特征选择(feature selection, FS)、支持矢量机(support 

vector machine, SVM-L)、随机森林(random forest, RF)、惩

罚判别分析(penalized discriminant analysis, PDA)、极端梯

度提升(extreme gradient boosting, XGBoost)、逻辑提升算

法(logistic boosting, LogitBoost)等[26]。由于数据的复杂多

样与不稳定性, 目前 REIMS 数据库建模分析过程会出现

不同算法适用于不同模型预测的现象[37]。因此，在模型

实际应用前 , 需在不同采样环境中对模型的准确度进行

反复验证。 

2  在食品安全快速检测中的应用 

2.1  肉及肉制品 

2.1.1  品种、来源鉴别 

肉类掺假常见的一种情况为低值肉冒充高值肉。

BALOG 等[38]采用 REIMS 技术检测肉饼中的马、牛和鹿

肉。当待检测物种的肉含量大于 5%时可被成功检出, 模

型对肉品种检测的准确率达 97%。WANG 等 [16]利用

REIMS 建立 DD-SIMCA 模型检测羔羊肉与普通羊肉 , 

模型特异性为 92%。此外, 部分不法商家会用廉价内脏

冒充昂贵加工肉。常规基于 DNA 的方法无法检测此类

掺假。BLACK 等 [15]采用 REIMS 检测牛肉汉堡中脑、心、

肾、大肠和肝组织的特征标记物。可检出掺假脑组织含

量 5%、心脏和大肠含量 1%~10%、肾脏含量 1%~5%、

肝脏含量 5%~10%。另有报道显示 REIMS 区分猪的肝脏、

肌肉、结肠和小肠诊断准确性可达 100%[28]。不同的肌肉

之间没有遗传差异与同位素差异, 但存在明显的代谢组

学差异[39]。后续研究中, 或可使用 REIMS 技术区分不同

肌肉类型[36]。除了上述检测外，REIMS 技术还可以用于

不同产地肉的区分。ROSS 等[40]采用 REIMS 技术成功对

新西兰、英格兰和威尔士 3 个地方产的羔羊肉(每个国家

取样量 n=20)进行区分。由于未经阉割的公猪在成年后会

在脂肪中蓄积形成雄烯酮和粪臭素, 常规感官检测方法

不能满足屠宰线(600 头 /h)所需的速度和准确度 [41‒42]。

VERPLANKEN 等[43]通过 REIMS 技术快速检测猪颈部脂

肪中的脂肪酸和磷脂差异判断是否有公猪污染现象, 建

立的 OPLS-DA模型对母猪和公猪样本或纯公猪样本的鉴

定分别为 99%和 100%。 

2.1.2  质量检测 

肉质量受到宰后老化时间和储存条件的影响。湿法

老化可获得具有较长保质期的优质肉类。干法老化可形

成肉干的独特鲜味[44]。“袋内干老化”方法在传统干法老

化的基础上借助透气老化袋进行，可减少由于微生物污

染造成的肉品浪费[45]。ZHANG 等[46]采用 REIMS 测定袋

内干老化羊腿肉和湿老化羊腿肉代谢物图谱的差异, 用

于干、湿老化羔羊肉的鉴定。分析结果显示干法老化肉

品相比于湿法老化羊肉 pH 较高, 二肽、游离氨基酸和脂

质氧化代谢物等风味物质更多。且不同老化方式的牛肉

中甘油磷脂和鞘脂、杂环脂肪酸、胺的含量上有显著差

异[47]。除了老化过程产生的风味物质差异外, 肉类运输过

程中反复冻融会造成冰晶的连续再结晶, 冰晶之间的溶

液在液相中被浓缩或稀释产生的渗透肿胀，诱发蛋白质

变性和胞内细胞器损伤, 最终导致肉的风味与耐储藏性

下降[48‒51]。鲜肉耐储存, 风味较好, 在售卖过程中价格相

对较高。HE 等[26]采用 REIMS 对新鲜和反复冻融牛肉肌

肉进行脂质组学分析, 并建立 PCA-LDA、OPLS-DA 模型

区分新鲜与多次冻融 (两次以上 )的牛肉 , 准确率可达

92%~100%。 

2.1.3  肉中添加物的检测 

蛋白质基肉类添加剂如卡拉胶、PS80 蛋白粉等被不

法商贩作为富氮物质掺入注水肉中, 可避免“总氮”含量的

降低。KOSEK 等[18]借助 REIMS 建立 PLS-DA 模型, 几秒

钟即检出碎猪肉、香肠和汉堡产品中的卡拉胶等蛋白质基

添加剂(添加剂量超 2.5%)。GUITTON 等[52]和 CATALANO

等[53]采用 REIMS 技术检测猪肉中的 β-激动剂准确率大于

95%。 

2.2  水产品 

2.2.1  品种、来源鉴别 

SONG 等[54]结合 REIMS 对 4 种未经前处理的金枪鱼

进行原位和实时鉴定。获得鉴定金枪鱼欺诈行为的潜在生

物标志物。OPLS-DA 预测模型对未知样品中金枪鱼的分

类准确率大于等于 96%。BLACK 等 [19]利用 REIMS 技术

对 5 种鳕鱼(银鳕鱼、绿青鳕、黑线鳕、青鳕、牙鳕)进行

分析分类，正确率达 98.99%。油鱼外观与鳕鱼相似。部分

人进食后, 会发生腹泻、肠胃痉挛。SHEN 等[23]利用 REIMS

分析油鱼和鳕鱼鱼片, 在最优切割条件下获得油鱼和鳕鱼

的 200 个光谱数据。并筛选差异离子进行 OPLS-DA 分析

建模，区分鳕鱼和油鱼的准确率可达 96%~100%。并建立

REIMS 的模型区分自然生长以及人工培养的中国软壳龟

(野生和养殖)[17]。除鳕鱼外, 鲑鱼也是一种重要的经济渔
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业产品, 倍受消费者喜爱[55‒56]。值得注意的是, 虹鳟鱼与

鲑鱼外观类似, 无法肉眼区分。虹鳟鱼肉中含有肺吸虫

(Paragonimus westermani) 和 华 枝 睾 吸 虫 (Clonorchis 

sinensis)两种寄生虫, 消费者不慎食用虹鳟后易引发肝病

和胆管癌[57]。SONG 等[20]利用 REIMS 技术建立实时鉴别

鲑鱼和虹鳟鱼的脂质组学模型, 共鉴定出 12 种脂肪酸和 37

种磷脂分子, 以及 3 种差异标志物标志物, 并建立了 5 种经

济海鲜(鲑鱼、对虾、蓝鳍金枪鱼、带鱼和蝴蝶鱼)中 n-7 磷

脂结构表征和定量分析方法 [58]。除了上述几种鱼类外 , 

RIGANO 等[59]利用 REIMS 技术对 18 种地中海典型海洋物

种进行区分, 实际样品验证模型准确率为 99%。 

2.2.2  质量检测 

SONG 等[27]基于智 iKnife 和 REIMS 检测海参的氧化

特性, 用于干海参在储存过程中的实时和原位质量评估。

磷虾油营养丰富, 价格昂贵 [60], 不法商贩常用大豆油混

入磷虾油进行售卖获利。CUI 等 [61]利用 REIMS 实时检

测磷虾磷脂和大豆磷脂 , 在 PCA 分析的基础上 , 建立

OPLS-DA 模型检测磷脂类型准确率可达 96.58%。除了

营养功能外 , 磷脂成分还可作为区分生物物种的潜在指

标[62]。张燕平等[63]采用 REIMS 建立南极磷虾油脂质组学

轮廓, 方法灵敏度和精密度可满足南极磷虾油中脂肪酸和

磷脂的脂质组学轮廓分析测试要求。此外, REIMS 技术在

鱼类如南极犬牙鱼的肌肉组织[64], 金枪鱼内脏组织脂质组

学轮廓的分析测试中也得到了进一步应用[65]。空气油炸是

一种健康的油炸方式[66], 该团队在前期研究的基础上采用

REIMS 技术进一步探究了空气油炸温度对带鱼[67]、鲳鱼[68]、

南美对虾[69]脂质组学轮廓的影响。并发现带鱼加热过程中含

量最高的脂肪酸为 DHA, 含量最多的磷脂分子形式是 PE 和

PC。鲳鱼油炸过程中, PE、PI、PC 相对含量随油炸温度的升

高而降低。不同空气油炸温度处理的南美白对虾样品中检出

的代谢物组成主要以脂肪酸与磷脂为主, 无反式脂肪酸(trans 

fatty acid, TFA)[69]。 

2.3  其他食品中的应用 

可可脂为巧克力行业中最有价值的原料之一, 其真

实性对保证巧克力产品的安全和质量至关重要。CHANG

等[70]利用 REIMS 对可可脂(cocoa butter, CB)和可可脂等同 

物(cocoa butter equivalent, CBEs)进行实时、高通量测定。

采用层次聚类分析(hierarchical clusterin analysis, HCA)获

得数据集探究 CB 和 CBEs 之间的异同, 并建立 OPLS-DA

模型区分 CB 和 CBEs，准确率为 100%。此外，REIMS 技

术用于区分来自西西里勃朗特、希腊、伊朗、加利福尼亚

州和土耳其 5 个产地的开心果准确率也为 100%[21]。除了

上述固态样品的区分外，REIMS 技术也可用于液体样品如

果汁[71]、蜂蜜[32]、发酵牛奶[72]、啤酒[73]的品牌、品种、

类型区分，准确率均高于 95%。 

综上所述, REIMS 在多种领域中应用广泛。如表 1 所

示, 检测过程中所用的采样装置, 最优的取样条件、建模

手段, 检测图谱类型以及准确度方面各不相同。在肉类品

种、来源鉴别领域, 收集到的图谱多为脂质图谱, 包括脂

肪酸、磷脂、甘油三酯等。在肉类风味物质检测中, 还包

括肽谱。而在果汁掺假鉴别中, 主要是有机酸谱, 如苹果

酸、酒石酸等。PCA、PLSDA 是最常用的数据分析鉴别方

法。模型准确度基本在 90%以上, 部分模型准确度可达

100%。采样装置包括电烙铁、电热手术刀 iKnife 和 CO2

激光刀。其中 iKnife 的输出功率在 15~60 W 之间, 采样次

数、切割深度及单次采样时间因样品各异, 但总体采样收

集信号分子时间不超过 1 min, 在未来快速检测领域具极

大发展潜力。 

3  结束语 

REIMS 技术检测速度快、灵敏度高、准确性好, 在多

个食品领域展现出良好的发展前景。但是, 在实际大规模

应用中, 由于不同环境条件、地理因素、食品中所含杂质

影响数据库的普遍适用性, 需进一步寻找品种、杂质、环

境因素、饮食、年龄对分析结果的影响。并配置重现性好、

适合于样品基质的采样装置(电热刀、超声刀、CO2 激光装

置等)获取特征离子信号, 不断优化数据库的建模方式, 提

高其准确性。此外，目前所用的质谱设备具有较大体积, 未

来需向小体积、车载快速检测方向发展。 

在 REIMS 检测过程中, 会出现大量磷脂代谢物的同

位素离子峰的重叠, 影响鉴别过程, 需结合二级碎裂质谱

法或离子淌度谱对不同迁移速率的离子进行快速分离改善

这一现象。未知化合物的鉴定通常采用搜索相关数据库进

行初步确证, 进一步通过标椎品进行验证。但某些化合物

无法获得标椎品, 例如, 肉中磷脂类是细胞膜的重要组成

部分, 难以人为构建空白样品和梯度浓度标准样品体系。

在未来随着质谱技术的发展, 更多的化合物有望被鉴定出

来并用于标准品验证。 

目前 REIMS 的应用主要以定性为主, 在定量或半定

量检测方面鲜见报导, 利用 REIMS 技术进行精准定量分

析也是未来重点研究的方向之一。其次, 可进一步探究

REIMS 在农药残留、添加剂限量、食品溯源、标物纯度鉴

定等领域的应用, 并将研究对象扩展至深加工食品以及熟

食卤煮。检测过程中得到的标志物并非动物体内最初含有

的代谢物, 通过蒸发并经过二级碎裂的标志物无法精确推

断其产生的机制并探寻抑制过程。需结合 PCR、LC-MS

等检测方法及时验证协同分析。 
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