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金纳米颗粒-适配体阵列传感器检测复杂食品基质

中溶菌酶 

李云祥 1,2, 李腾飞 1*, 颜朦朦 2, 杜红霞 2, 朱  超 2* 

(1. 河北工程大学生命科学与食品工程学院, 邯郸  056038;  
2. 山东省农业科学院农产品质量安全与标准研究所, 济南  250100) 

摘  要: 目的  建立金纳米颗粒(AuNPs)-适配体阵列传感器, 用于检测与识别复杂食品基质中的溶菌酶。

方法  选用 3 条靶向溶菌酶的适配体作为识别元件, 并以 AuNPs 的颜色变化作为响应信号构建传感器阵

列。基于溶菌酶与 3 条适配体之间亲和力的差异, 结合在盐诱导条件下 AuNPs 聚集状态及颜色变化规律, 将

样品的特征性颜色响应差异作为溶菌酶的“指纹图谱”, 同时, 采用线性判别分析对数据进行监督学习, 以增

强模型正交性并实现对未知食品基质中溶菌酶的识别。结果  溶菌酶与 3 条适配体亲和力存在显著差异, 

Seq-1、Seq-2、Seq-3 的解离常数(KD)分别为 141.528、67.671、38.404 nmol/L。Seq-1、Seq-2、Seq-3 3 条适配

体单独检测溶菌酶的检出限分别为 14.450、15.739 和 1.950 nmol/L。亲和力的差异导致适配体对 AuNPs 的保

护程度不同, 使其在盐诱导条件下 AuNPs 呈现不同聚集状态并表现为由红至蓝的梯度颜色变化, 根据添加与

未添加溶菌酶的食品基质颜色差异形成特征性“指纹图谱”。基于“3 条核酸适配体×18 种食品基质×5 次平行”

数据矩阵构建线性判别分析模型, 对 18 种添加 100 nmol/L 溶菌酶的食品基质实现 100%准确鉴定与分类, 3 个判

别因子方差贡献率分别为 88.0%、7.6%和 4.4%, 此外, 该模型对 36 个盲样的识别准确率达到 100%, 表明该方法

可以有效区分不同食品基质中的溶菌酶。结论  本研究构建了一种 AuNPs-适配体阵列传感器, 结合模式识别与

机器学习策略, 实现复杂基质中溶菌酶的识别, 为实现抗基质效应的适配体检测方法提供新的研究思路。 
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ABSTRACT: Objective  To establish a method for the detection and identification of lysozyme in complex food 

matrices by gold nanoparticle (AuNP)-aptasensor array. Methods  The 3 lysozyme-specific aptamers were selected 

as recognition elements, and a sensor array was constructed using AuNP color changes as the response signal. Based 

on the differences in binding affinity between lysozyme and the 3 aptamers, combined with the aggregation state and 

color change rules of AuNPs under salt-induced conditions, the characteristic color response differences of the 

samples were employed as lysozyme “fingerprints”. Supervised machine learning via linear discriminant analysis was 

applied to enhance model orthogonality, enabling recognition and prediction of unknown samples. Results  The 3 

aptamers exhibited distinct binding affinities for lysozyme, with dissociation constants (KD) of 141.528 nmol/L 

(Seq-1), 67.671 nmol/L (Seq-2) and 38.404 nmol/L (Seq-3). The limits of detection of lysozyme for the 3 aptamers 

Seq-1, Seq-2 and Seq-3 alone were 14.45, 15.739 and 1.95 nmol/L, respectively. The difference in binding affinity 

leaded to different degrees of protection for AuNPs by aptamers, causing AuNPs to present different aggregation 

states under salt-induced conditions and exhibit gradient color changes from red to blue. Characteristic “fingerprint 

spectra” were formed based on the color differences between food matrices with and without lysozyme added. A 

linear discriminant analysis model was constructed based on the data matrix of “3 nucleic acid aptamers ×18 kinds of 

food matrices ×5 parallel experiments”, achieving 100% accurate identification and classification of 18 kinds of food 

matrices with 100 nmol/L lysozyme added. The variance contribution rates of the 3 discriminant factors were 88.0%, 

7.6%, and 4.4% respectively. In addition, the recognition accuracy of this model for 36 blind samples reached 100%, 

indicating that this method could effectively distinguish lysozyme in different food matrices. Conclusion  This 

study presents an AuNP-aptasensor array integrating pattern recognition and machine learning strategies, enabling 

reliable lysozyme detection in complex matrices. The approach provides a novel paradigm for the developing 

aptamer-based detection methods that mitigate matrix effects. 
KEY WORDS: lysozyme; aptamer; aptasensor array; pattern recognition 

 
 

0  引  言 

溶菌酶, 又称胞壁质酶或 N-乙酰胞壁质聚糖水解酶, 
是一种能够水解微生物细胞壁肽聚糖的碱性蛋白, 因其广

谱抗菌的特性而被广泛应用于食品工业[1]。在奶酪、清酒

等发酵食品的生产过程中, 溶菌酶可有效控制杂菌生长, 
从而提升产品品质[2]; 在肉制品和海产品中, 溶菌酶作为

一种天然、安全的生物防腐剂, 可有效延长货架期[3]。此

外, 溶菌酶的含量变化还可作为评估食品原料新鲜度与加

工工艺合理性的重要指标。例如, 鸡蛋液中溶菌酶含量若

低于 0.5 mg/mL 时, 通常表明原料的新鲜度下降[4]。然而, 
溶菌酶的过量使用或不当添加可能引发健康风险: 一方面, 
溶菌酶作为一种蛋白质过敏原[5], 过量摄入可能导致婴幼

儿及过敏体质人群出现皮肤瘙痒、呼吸困难、胃肠道不适

等过敏反应[6–7]; 另一方面, 高浓度溶菌酶可能破坏人体

肠道菌群平衡, 影响肠道屏障功能[8–9]。2022 年 9 月 30 日, 
美国食品药品监督管理局(Food and Drug Administration, 
FDA)发布召回公告, Whole Foods Market(全食超市)主动召

回在纽约、康涅狄格和新泽西部分商店出售的 “Zerto 
Fontal”干酪。该产品含有蛋源性溶菌酶, 但未在标签上声

明。这对鸡蛋过敏或严重敏感的人群可能造成严重甚至危

及生命的过敏反应。所有受影响的产品均已下架, 消费者

可凭收据退货(Whole Foods “Zerto Fontal”奶酪——因未申

报鸡蛋而召回)。基于上述生理功能与应用风险, 国内外均

对溶菌酶的使用限量与检测要求作出了明确规定: 国际食

品法典委员会在《食品添加剂通用标准》中明确了溶菌酶

在各类食品中的最大使用量[10]; 我国 GB 1886.257—2016
《食品安全国家标准 食品添加剂 溶菌酶》规定了食品中

溶菌酶的检测方法与结果判定标准, 要求检测方法需具备

良好的准确度、精密度与抗干扰能力, 尤其针对复杂食品

基质中的微量溶菌酶, 需有效排除蛋白质、脂肪、碳水化

合物、盐分等共存组分的干扰。因此, 建立有效的溶菌酶

检测方法, 对食品安全监管、食品工业质量控制及临床疾

病诊断均具有重要的应用意义。 
目前对于溶菌酶的常用检测方法包括生物活性测定

法(bioactivity assay method, BAM)[11]、高效液相色谱法
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(high performance liquid chromatography, HPLC)[12]以及毛

细管电泳法(capillary electrophoresis, CE)[13]等。尽管这些方

法具有高灵敏度和良好的重现性, 但由于设备成本高、前

处理步骤烦琐、对操作人员专业性要求严格, 且易受温

度、pH 等环境因素干扰, 从而限制了其在实际检测中的

应用并影响检测结果的可靠性。因此, 针对上述局限性, 
研究人员开发了多种新型检测方法[14]。以 MONTORO 等[15]

的研究为例, 通过采用分子印迹聚合物构建特异性识别位

点, 并整合荧光或磁性纳米颗粒以放大信号。该方法展现出

高选择性, 检出限低至 0.009 pg/mL, 且可直接应用于食品

或血清等复杂样本, 无需依赖抗体。然而, 分子印迹聚合物

需优化模板去除过程、依赖校准曲线, 其检测精度易受样品

基质影响。SCHNEIDER 等[16]基于抗体与溶菌酶的特异性识

别, 结合酶促显色反应实现信号放大 , 达到了较高灵敏

度。但抗体生产周期长, 成本较高, 且批次间差异较大。 
核酸适配体是通过指数富集的配体系统进化技术筛

选获得的短链 DNA 或 RNA 分子, 能够以高亲和力和高选

择性地结合特定靶标[17–18]。相较于抗体, 核酸适配体具备

多种优势, 包括可体外化学合成、稳定性高、易于修饰[19]

以及能够识别多种类型靶分子[20]。尽管核酸适配体传感器

优势显著, 但在实际食品样品分析中, 其性能易受到复杂

基质的干扰, 可能导致检测失效[21]。食品基质组成复杂, 
包含蛋白质[22]、脂质[23]、多糖以及无机盐等多种组分[24]。上

述组分可通过非特异性吸附、诱导核酸适配体构象变化、抑

制或增强传感器信号, 最终引起分析结果的显著误差[25]。但

是基质匹配校准或复杂的前处理步骤通常操作烦琐, 且难

以彻底消除基质干扰。因此, 在实际样品检测中有效克服

基质干扰, 对于提高分析方法的准确性和可靠性具有重要

意义。 
与传统“钥匙-锁”式传感器不同, 阵列传感器通过非

特异性相互作用生成“指纹图谱”, 能够在复杂混合物中区

分不同分析物, 从而显著提升检测通量和信息多样性。基

于此, 本研究提出了一种金纳米颗粒(AuNPs)-适配体阵列

传感器策略, 为突破基质干扰瓶颈提供了新思路。研究中

选择 18 种食品基质样品作为识别对象, 以溶菌酶作为识

别靶标, 并采用 3 条具有不同亲和力的适配体序列[26–28]作

为识别元件。在响应信号构建方面, 选择 AuNPs 作为具有

多种交叉反应能力的传感单元[29–30]。由于适配体与溶菌酶

的特异性结合会使适配体从 AuNPs 表面脱离, 因此在高浓

度盐的条件下, 添加溶菌酶的食品基质会使受适配体保护

的 AuNPs 出现不同程度的聚集, 从而表现出由红至蓝的梯

度颜色变化[31]。基于这一现象, 本研究通过比较添加与未

添加溶菌酶的样品的颜色差异, 可以构建特征性“指纹图

谱”, 该图谱不仅反映溶菌酶的浓度信息, 也包含样品基质

的特征信息。最后, 利用线性判别分析(linear discriminant 
analysis, LDA)监督机器学习方法对未知样品进行预测[32], 

为构建能够规避复杂基质效应干扰的高灵敏度传感阵列提

供新的思路。 

1  材料与方法 

1.1  材料与试剂 

食品基质(市售)。 
溶菌酶(来自蛋清, 纯度≥90%)、酪蛋白(casein, CN, 

来自牛奶, 纯度≥92%)(上海源叶生物科技有限公司); 乳
铁蛋白(lactoferrin, Lf, 来自牛乳, 纯度≥85%)、α-乳球蛋

白(α-lactalbumin, α-La, 来自牛乳, 纯度≥85%)、β-乳球蛋

白(β-lactoglobulin, β-lg, 来自牛乳, 纯度≥90%)、乳桥蛋白

(lactopontin, LPN, 来 自 牛 乳 , 纯 度 ≥ 90%)( 上 海

Sigma-Aldrich 有限公司 ); 牛血清白蛋白 (bovine serum 
albumin, BSA, 纯度≥98%)(北京索莱宝科技有限公司); 
氯金酸(HAuCl4·3H2O)(上海 Sigma-Aldrich 有限公司); 氯
化钠(NaCl)(分析纯)、硫酸(H2SO4)(分析纯)(国药集团化学

试剂有限公司); Tris-HCl 缓冲液(2 mol/L, pH 7.5)、L-抗坏

血酸(分析纯, 纯度≥99%)(上海麦克林生化科技股份有限公

司); 96 孔微孔板(美国 Thermo Fisher Scientific 公司); 0.22 μm
醋酸纤维素膜(杭州新星特种纸业有限公司); 3 条 ssDNA 核

酸适配体干粉均从生工生物工程(上海)有限公司购买, 分别

是 : Seq-1: 5’-ATCAGG GCTAAAGAGTGC-3’; Seq-2: 
5’-ATCTACGAATTCATCAGGGCTAAAGAGTGCAGAGTT
ACTTAG-3’; Seq-3: 5’-AGCAGCACAGAGGTCAGA TGGCA 
GCTAAGCAGGCGGCTCACAAAACCATTCGCATGCGG
CCCTATGCGTGCTACCGTGAA-3’。 

1.2  仪器与设备 

Millipore 超 纯 水 系 统 ( 美 国 Millipore 公 司 ); 
IKAV2S025 漩涡混合器(德国 IKA 公司); Neofuge 15 高速

冷冻离心机(上海力申科学仪器有限公司); CAP225D 分析

天平(精度为 0.0001 g, 德国赛多利斯公司); Multiskan™FC
酶标仪(美国 Thermo Fisher Scientific 公司); KQ-400E 超声

波清洗器(昆山市超声仪器有限公司)。 

1.3  实验方法 

1.3.1  金纳米颗粒的制备及比色法检测溶菌酶 
原液为 10 mmol/L 的氯金酸(HAuCl·3H2O)储备液, 

使用超纯水进行稀释, 反应体系中的 HAuCl·3H2O 浓度

为 0.5 mmol/L, 未使用的 HAuCl·3H2O 溶液保存在 4 ℃
的冰箱中。将适量超纯水加入到置于水浴锅的锥形瓶中, 
加热至 40 ℃。将 20 mL 40 ℃的超纯水转移到 50 mL 离

心管中, 打开搅拌器, 设置为 700 r/min, 然后依次加入

200 μL 10% L-抗坏血酸和 800 μL HAuCl4·3H2O 混合; 再
将搅拌器转速设置为 300 r/min, 持续搅拌 30~60 min, 使
溶液自然冷却至室温。将得到的 AuNPs 溶液保存在 4 ℃
的冰箱中。 
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将溶菌酶溶液(50 μL)与 3 条适配体序列(50 μL, 200 nmol/L) 
在室温下孵育 5 min, 加入到含有 AuNPs 溶液(100 μL)的微孔

中混匀 , 孵育约 10 min, 然后往微孔中加入 NaCl 溶液

(10 μL, 700 nmol/L)。10 min 后, 记录 AuNPs 溶液在波长

为 520 nm 和 620 nm 处的吸光度。K (OD620/OD520)定义为

在波长 520 nm 和 620 nm 下的吸光度比值。 
1.3.2  食品基质的前处理 

选取 18 种食品(涵盖面包类、饼干类、饮品类、蛋类)
作为基质样品, 分别为婴享-婴幼儿米饼(基质 1)、高铁战

士-山楂茯苓高铁多维饼干(基质 2)、婴享-无小麦椰子卷(基
质 3)、小鹿蓝蓝-婴幼儿牛乳小饼干(基质 4)、宝贝易餐-
无麸质黑米酥(基质 5)、鹰嘴豆饼-无小麦鹰嘴豆饼(基质 6)、
每日盒子-经典原味燕麦奶(基质 7)、豆本豆-纯黑豆奶(基质

8)、六养-乌杞麻黑(基质 9)、味滋源-坚果乳(基质 10)、敏

星-无麸质元气小馒头(基质 11)、伊威-原味珍珠面(基质

12)、白象-挂面(基质 13)、可可满分-无糖椰乳(基质 14)、
露露-杏仁露(基质 15)、九阳豆浆-纯豆浆粉(基质 16)、鸡蛋(基
质 17)、鸭蛋(基质 18)。取食品后进行粉碎, 称取(5.00±0.05) g
样品置于匀浆管中, 加入 20 mL 预冷的 10 mmol/L Tris-HCl
缓冲液(pH 7.5)。使用组织匀浆机在 12000 r/min 条件下匀浆

60 s。匀浆液经涡旋振荡 10 min 后, 使用高速冷冻离心机

于 10 ℃条件下 8000 r/min离心 20 min。取上清液过 0.22 μm
尼龙滤膜, 所得滤液即为基质储备液。 
1.3.3  实际样品中溶菌酶识别 

分别用金纳米颗粒比色法来测定添加溶菌酶和未添

加溶菌酶的食品基质。并将吸光度差(D=Kadd-Kno, Kadd 为添

加溶菌酶的食品基质, Kno 未添加溶菌酶的食品基质)作为

阵列传感实验的响应信号和比色响应的“指纹图谱”。LDA
是一种有监督的、广泛使用的机器学习技术。通过验证其

对未知样本的分类能力, 对该阵列传感器的检测效率进行

了严格评估。每个样品的适配体检测信号构成一个特征向

量。LDA 会根据输入的 18 个样品的特征向量, 使用 SPSS 
27和 OriginPro 2024软件进行分析, 生成 3个判别函数, 使
得类间差异最大化、类内差异最小化, 使用判别函数生成

LDA 图, 能够直观显示不同样品在低维空间中的聚类情况, 
其中每个点都表示该阵列传感器对每种食品基质的响应模

式。最后对训练样本进行模型构建, 将 36 个盲样代入判别

函数来检验模型的准确性。 

1.4  数据处理 

采用 OriginPro 2024 和 SPSS 27 软件作图和实验数据

分析, 每组实验均重复 5 次。 

2  结果与分析 

2.1  传感器原理及可行性分析 

基于模式识别的金纳米颗粒-适配体比色阵列传感器

的原理如图 1 所示, 体系由 AuNPs、溶菌酶、食品基质、

核酸适配体和NaCl溶液组成。本研究从已报道的文献[26–28]

中选择 3 条具有不同亲和力的核酸适配体序列作为溶菌酶

的识别元件, 其中亲和力的差异更有助于增强模式识别能

力, 形成独特且易于区分的响应矩阵。将添加溶菌酶的食

品基质分别与 3 条适配体序列孵育, 期间可能同时发生两

类反应: 一类是核酸适配体与溶菌酶之间的特异性结合; 
另一类则是基质干扰, 例如基质成分对适配体性能的影响

或适配体与非靶标成分的非特异性结合。随后, 将孵育后

的混合物与 AuNPs 溶液混合, 未与溶菌酶结合的游离适配

体会吸附在 AuNPs 表面, 抑制颗粒间的聚集。再加入 NaCl
溶液后, 由于表面柠檬酸根离子的作用, 会诱导 AuNPs 产

生不同程度的聚集。根据食品基质中是否添加溶菌酶所引

起的特征性颜色差异形成“指纹图谱”, 并利用 LDA等监督

式机器学习方法对数据进行判别分析。 
实验可行性分析如图 2A 和 2B 所示。当仅有 AuNPs

或 AuNPs与适配体共存时, 溶液保持红色, 在 520 nm处呈

现明显的特征吸收峰, K 较低。单独加入溶菌酶并不会引起

AuNPs 的明显聚集, 吸收峰基本无变化, 说明溶菌酶本身

不具备直接诱导 AuNPs 聚集的能力, 从而排除了潜在的假

阳性信号。单独加入 NaCl 溶液后 , 其中的 Na⁺会中和

AuNPs 表面的负电荷, 破坏其电荷稳定作用, 导致颗粒发

生聚集, 溶液颜色变为蓝紫色。此时, 由于表面等离子体

共振效应, 电子激发所需能量降低, 使 520 nm 处的吸收峰

显著下降并发生红移, K 升高。当体系中加入适配体时, 
AuNPs 可被其吸附保护而保持分散状态, 不发生聚集。在

AuNPs、适配体、溶菌酶和 NaCl 共存的体系中, 溶液颜色

则变为蓝色, K 值上升。这是由于适配体与溶菌酶结合后, 
其对 AuNPs 的保护能力减弱, 在 NaCl 存在下 AuNPs 因此

发生聚集。确认检测方法可行。 
 

 
 

图 1  适配体-AuNPs 比色阵列传感器原理图 
Fig.1  Schematic illustration of aptamer-AuNPs colorimetric array sensor 
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注: A. 不同体系中 AuNPs 溶液颜色变化及 K 变化柱状图; B. AuNPs 紫外-可见吸收光谱图。 
图 2  实验可行性分析及光谱表征 

Fig.2  Experimental feasibility analysis and spectral characterization  
 

2.2  实验条件的优化 

在适配体-AuNPs 比色阵列传感器的构建过程中, 优
化了 NaCl 溶液浓度、NaCl 加入后时间以及 3 条适配体序

列的浓度这 3 个关键因素, 以确保对溶菌酶的快速、准确

识别。首先, 合成的 AuNPs 表面覆盖了一层柠檬酸根离子, 
当向溶液中加入高浓度的盐溶液时会导致 AuNPs 聚集, 从
而引起颜色变化。因此, NaCl 的浓度及其加入后的作用时

间至关重要。如图 3A 和 3B 所示, 随着 NaCl 浓度和作用

时间的增加, AuNPs 溶液的颜色均会经历由红色向紫色或

蓝色的转变。当 NaCl 溶液浓度达到 700 mmol/L 且作用时

间达到 10 min 时, K 趋于稳定, 此时的条件可确保产生显

著的颜色差异, 因此选定该浓度和作用时间用于后续实

验。此外, 适配体可吸附于 AuNPs 表面并形成保护作用, 
使其保持分散状态。然而, 适配体浓度过低时, 其保护作

用不足, AuNPs 在盐溶液中仍会聚集; 而适配体浓度过

高时 , 过量适配体会游离于体系中 , 反而影响传感器的

灵敏度。因此, 需要确定一个最佳适配体浓度, 使 AuNPs
在盐环境下刚好被保护而不发生聚集。在 NaCl 浓度为

700 mmol/L 且作用时间为 10 min 的条件下, 考察不同适

配体浓度对 AuNPs 聚集程度的影响。如图 3C 所示, 当
适配体浓度低于 200 nmol/L 时, AuNPs 未得到充分保护

并迅速聚集, K 随之降低, 溶液颜色由红色变为蓝紫色; 
当适配体浓度高于 200 nmol/L 时, 体系 K 变化趋于稳

定。而在 200 nmol/L 时, 溶液呈红色, 表明 AuNPs 得到

保护而不聚集。这是由于随着适配体浓度增加, 吸附于

AuNPs 表面的适配体数量趋于饱和, 进一步提高浓度无

法增强其保护作用。因此, 最终选定 200 nmol/L 作为适

配体的最终浓度。 

2.3  溶菌酶的识别 

在优化条件下, 检测 3 条适配体对不同浓度溶菌酶的

响应, 以确定该方法的灵敏度。图 4 所示, 3 条适配体对

溶菌酶浓度变化的响应信号(K)呈现出相同的趋势。根据

K 结合非线性拟合方法得出, 3 条适配体均表现出较强的

结合能力, 解离常数(KD)处于纳摩尔浓度范围, 分别是: 
Seq-1, 141.528 nmol/L; Seq-2, 67.671 nmol/L; Seq-3, 
38.404 nmol/L(图 4 A~C)。另外, 在 10~60 nmol/L 的范围 

 

 
 

注: A. NaCl 浓度; B. NaCl 加入时间; C. 3 条适配体的浓度。小图为各实验组反应的颜色变化, 下同。 
图 3  实验条件优化 

Fig.3  Optimization of experimental conditions 
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内根据 3σ (σ=α/k, α是空白信号的标准偏差, k 是标准曲线

的斜率)得出 LOD 分别为 14.450、15.739 和 1.950 nmol/L 
(图 4 D~F), 说明 3 条适配体均具有测定溶菌酶的能力。

在特异性实验中 , 选取浓度均为 200 nmol/L 的其他几

种蛋白(CN、Lf、α-La、β-Lg、LPN、BSA)作为潜在干扰

物进行验证。溶菌酶的 K 显著高于这些对照蛋白, 且其体

系的颜色变化最为明显, 说明这些蛋白对溶菌酶检测的干

扰较小。然而需要注意的是, 3 条适配体在不同蛋白存在时

的信号相对于空白仍存在小幅波动。尽管这些蛋白在真实复

杂基质中所占比例较低, 但它们已能引起一定程度的非特

异性响应。因此可以推测, 当面临复杂样品中大量且多样的

基质组分时, 这些基质无关信号的累积效应可能会显著

影响适配体对溶菌酶的实际识别能力。此外, 随着溶菌酶

浓度的增加, 响应信号呈逐渐增强的趋势。当溶菌酶浓度

为 100 nmol/L 时, 3 条适配体分别表现出低、中、高不同水

平的响应, K 分别为 0.5、0.9 和 1.1, 差异明显, 有利于构建

有效的模式识别模型。因此, 本研究选定 100 nmol/L 作为样

品基质中溶菌酶的添加浓度。 
在实际样品中, 由于基质成分的复杂性和差异性, 不

可能完全分离其中的每种成分进行特异性表征。因此, 复
杂基质成分会影响核酸适配体的性能 , 并进一步影响

AuNPs 的聚集行为。溶菌酶作为天然防腐剂, 主要应用于

烘焙食品、乳制品及部分休闲食品。本研究根据溶菌酶的

常见添加场景、典型的营养成分干扰类型以及实际监管需

求选择检测基质, 从碳水化合物含量较高的面包, 到含有

少量脂肪的苏打饼干, 再到高蛋白的乳制品, 旨在验证该

方法在不同干扰强度条件下的检测稳定性。基于此, 需要

评估在不同稀释倍数下, 且未添加溶菌酶时, 食品基质对

传感器检测响应信号的影响。实验结果表明, 不同食品基

质对 AuNPs 聚集的影响存在明显差异(图 5)。这是因为食

品基质本身是高度复杂的混合体系, 包含蛋白质、脂肪、

碳水化合物、盐离子和色素、等多类成分。而 AuNPs 的颜

色取决于其分散与聚集状态, 因此不同基质成分的组合方

式和相互作用会以不同方式干扰 AuNPs, 导致其产生不同

程度的颜色变化。根据不同稀释倍数的食品基质对 AuNPs 
聚集的影响规律, 将 18 种食品基质划分为 6 组, 其所需稀

释倍数分别为 50、100、150、200、250 和 400 倍。 

2.4  阵列传感器在实际样品中的研究 

食品成分的巨大差异给溶菌酶的鉴定带来了相当的

挑战, 导致许多文献报道中的核酸适配体传感器往往只能

在加标回收实验中, 或仅在特定类型的食品基质中实现有

效检测[21]。因此, 该基于模式识别的适配体阵列传感器如何

克服基质干扰效应, 并实现对不同食品基质中溶菌酶的鉴

别与区分, 是本研究的重要突破点。为构建该阵列, 将添加

溶菌酶(100 nmol/L)或未添加溶菌酶的 18 种食品基质分别

与 3 条核酸适配体序列以及 AuNPs 溶液孵育(图 6 A)。随后

加入 NaCl 溶液并记录响应信号, 以及添加溶菌酶与未添加

溶菌酶之间的差值D作为每种基质的特征“指纹图谱”(图6 B)。
随后利用多元统计分析中的 LDA 监督式机器学习方法对 

 

 
 

注: A~C. 3 条适配体亲和力非线性拟合测定; D~F. 3 条适配体线性关系与灵敏度。检出限(limit of detection, LOD)。 
图 4  3 条适配体性能评价 

Fig.4   Performance evaluation of the 3 aptamers 
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注: A. 50 倍; B. 100 倍; C. 150 倍; D. 200 倍; E. 250 倍; F. 400 倍。 
图 5  18 种食品基质的稀释倍数 

Fig.5  Dilution ratios of 18 kinds of food matrices 
 

这些“指纹图谱”进行建模。通过对数据库进行“训练”, 模
型能够对已知样本完成判别与分类, 使响应模式获得更好

的正交性, 从而实现不同食品基质之间的有效区分。通过

SPSS 27与OriginPro 2024的分析, 提取出 3个典型因子(贡
献率分别为 88.0%、7.6%和 4.4%), 代表了由响应模式(3
条核酸适配体×18 种食品基质×5 组平行)线性组合得到的

基质响应特征。选取贡献度最高的两个典型因子的得分进

行作图(图 6C), 每个点代表一种食品基质在 AuNPs-适配

体阵列传感器中的独立响应模式。90 组训练数据被分为 18

个对应的小组, 根据 Jackknifed 分类结果, 所有食品基质

的分类准确率均达到 100%(图 6D)。 
此外, 随机制备 36 组基质样本, 用作盲样实验中的

未知样品, 测试分析人员在测定过程并不知晓样本的具体

归属。在添加 100 nmol/L 溶菌酶的食品基质条件下, LDA
对这 36 组未知样品的判别准确率达到 100%(表 1), 进一步

证明了该方法的良好重复性和模型的泛化能力。结果表明, 
AuNPs-适配体阵列传感器能够准确实现不同类型食品基

质中溶菌酶的识别。 
 

 
 

注: A. 3 条适配体特异性评价; B. 18 种基质响应信号指纹图谱; C. 18 种基质 LDA 典型得分图; D. Jackknifed 分类结果。  
图 6  阵列传感器在实际样品中识别溶菌酶评价 

Fig.6  Evaluation of lysozyme identification by the array sensor in real samples 
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注: A. 3 条适配体特异性评价; B. 18 种基质响应信号指纹图谱; C. 18 种基质 LDA 典型得分图; D. Jackknifed 分类结果。  
图 6(续)  阵列传感器在实际样品中识别溶菌酶评价 

Fig.6  Evaluation of lysozyme recognition in actual samples using array sensors 
 

表 1  阵列传感器对 36 组盲样的响应及识别结果 
Table 1  Response and recognition results of the array sensor to 36 groups of blind samples 

样品 
响应信号 

识别组 验证组 
Seq-1 Seq-2 Seq-3 

1 0.02174 0.06896 0.21897 基质 5 基质 5 

2 0.16931 0.03312 0.18686 基质 8 基质 8 

3 0.64374 0.64374 0.40055 基质 10 基质 10 

4 0.34022 0.54272 0.32926 基质 1 基质 1 

5 0.38725 0.56486 0.37512 基质 14 基质 14 

6 0.01686 –0.00965 0.03902 基质 11 基质 11 

7 0.30585 0.35648 0.30001 基质 16 基质 16 

8 0.53793 0.57981 0.51072 基质 3 基质 3 

9 –0.00674 0.07069 0.08872 基质 12 基质 12 

10 0.08702 0.12983 0.02441 基质 18 基质 18 

11 0.42019 0.39908 0.32991 基质 6 基质 6 

12 0.37257 0.24671 0.42432 基质 13 基质 13 

13 0.27522 0.61355 0.55195 基质 17 基质 17 

14 0.03555 0.11866 –0.08298 基质 2 基质 2 

15 0.54604 0.596257 0.54916 基质 15 基质 15 

16 0.30218 0.345101 0.32622 基质 18 基质 18 

17 0.38733 0.55162 0.25484 基质 7 基质 7 

18 0.28276 0.61355 0.54115 基质 17 基质 17 

19 0.33532 0.34646 0.26681 基质 4 基质 4 

20 0.39731 0.56486 0.38615 基质 14 基质 14 

21 0.27531 0.34510 0.34802 基质 16 基质 16 

22 –0.00553 0.02608 0.01558 基质 9 基质 9 

23 0.54842 0.58984 0.53231 基质 15 基质 15 

24 –0.00329 0.05304 0.08682 基质 12 基质 12 

25 0.27793 0.54272 0.30927 基质 1 基质 1 

26 0.66389 0.63384 0.44782 基质 10 基质 10 

27 0.35153 0.26329 0.42773 基质 13 基质 13 
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表 1(续) 

样品 
响应信号 

识别组 验证组 
Seq-1 Seq-2 Seq-3 

28 –0.01121 0.06896 0.24845 基质 5 基质 5 

29 0.15741 0.27726 0.14935 基质 8 基质 8 

30 0.54185 0.16293 –0.11256 基质 3 基质 3 

31 0.02419 –0.00965 0.03882 基质 11 基质 11 

32 0.25107 0.53867 0.38733 基质 7 基质 7 

33 0.33532 0.34646 0.26681 基质 4 基质 4 

34 0.01913 0.01635 0.01687 基质 9 基质 9 

35 0.03812 0.16248 –0.13918 基质 2 基质 2 

36 0.42019 0.44368 0.36597 基质 6 基质 6 
 

3  结  论 

本研究开发了一种基于 AuNPs-适配体阵列传感器, 
在复杂食品基质干扰条件下实现对目标物的稳定识别。通

过选用 3 条与溶菌酶亲和力各不相同的核酸适配体作为识

别元件, 并结合盐诱导 AuNPs 聚集及颜色变化规律, 将样

品的特征性颜色响应差异构建为溶菌酶的“指纹图谱”。基

于该“指纹图谱”并采用 LDA 监督式机器学习, 实现了对

18 种食品基质中添加溶菌酶 (100 nmol/L)的准确识别

(100%), 并在 36 个未知测试样品中同样达到 100%的判别

准确率。在模式识别阵列中, 各传感单元的响应信号具有

良好的正交性, 从而使目标呈现出类似“指纹”般的特征响

应, 这对于提升分析性能具有重要意义。此外, 该策略能

够有效规避适配体传感器在实际应用中常见的基质干扰问

题。基于模式识别的适配体传感模式为传统单一适配体传

感提供了有益补充, 有助于促进适配体在复杂样品检测中

的实际应用。 
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