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共反应试剂增强电致化学发光信号生物传感器

王海军!肖丽娟!何 颖!蒋欣亚!袁亚利!卓 颖!柴雅琴!袁 若 !

!西南大学化学化工学院"重庆
"#$%&'

#

摘要! 在电致化学发光!

()*

$生物传感器的构建中"利用共反应试剂促进发光基团的发光效率是一种常见%方便

且非常有效的方法
+,

然而"如何更好地利用共反应试剂使其更加有效地与发光基团作用是提高该类生物传感器灵

敏度的重要因素
+,

本文结合作者课题组部分工作综述了三种共反应试剂放大
()*

信号的构建&共反应试剂内置于

检测底液'共反应试剂共存于电极表面'酶促生成共反应试剂"并提出了今后
()*

信号放大构建的展望
+

关键词! 电致化学发光' 共反应试剂' 信号放大' 生物传感器

中图分类号! -.".,,,, ,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,!!!!!!!!!! !
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电致化学发光)

!"#$%&'$()*+",*+-).$)-$)

"

!/0

$

系近年发展的一种新型分析技术" 其结合了电化

学手段与化学发光方法 ^&!2_

+9

通过对含发光基团的

体系施加电压" 使氧化还原产物之间或氧化还原

产物与体系其它共存物质!如共反应试剂$之间发

生化学反应"并生成不稳定的激发态"该激发态发

生电子跃迁致使其发光
+9

与传统的化学发光方法

相比"

()*

分析技术选择性好%可控性强%稳定性

及灵敏度高
+9

据此"

()*

分析技术已广泛地应用于

分析检测领域
+9

尤其是将该技术与生物识别和传

感技术相结合构建了一系列生物传感器" 实现了

对细胞%蛋白质%核酸的灵敏检测 ^""._

+9

生物传感器

的构建%如何实现信号放大%提高检测的灵敏度均

是关注的热点 ^%#;_

+9

实践证明"在
()*

发光体系中

引入共反应试剂可以极大地提高发光基团的发光

效率和
()*

生物传感器的灵敏度
+9

以联吡啶钌

!

OB:W`A<

2

0a

$及其衍生物的
()*

体系为例"其常见

的共反应试剂有三丙基胺!

5b/

$

^3_

%

0$:

二丁基氨基
<

乙醇!

cd/(

$

^&$%&&_及
0\'&

二甲基噻吩 !

cR5

$

^&0_等
I9

上述共反应试剂加入
OB:W`A<

2

0a 体系的检测底液

可以极大提高传感器的检测灵敏度
I9

然而"类似的

()*

共反应试剂大多是水溶性小分子" 生物毒性

大" 其加入检测底液将增加操作步骤和测定误差
I9

此外"分子在溶液中扩散存在着弛豫现象"使溶液

中的共反应试剂与发光基团相互作用时呈现出电

子转移速率慢%效率低等缺陷"限制了检测灵敏度

的提高
I9

如何有效地利用共反应试剂提高发光基

团的发光效率将成为该类
()*

生物传感器构建的

关键
I9

本文综述了几种共反应试剂放大
()*

信号

的技术" 为
()*

生物传感器的构建以及其相关分

析检测提供了新的思路
I

,

共反应试剂内置溶液的电致化学

发光生物传感器
共反应试剂在氧化或还原时产生强还原性或

强氧化性的中间体" 该中间体和
()*

体系的发光

基团作用"从而增强
()*

发光效率
I9

因此"研究之

初"为提高
()*

检测的灵敏度"通常直接在发光体

系中加入共反应试剂"如草酸离子!

)

0

-

"

0'

$

^&2_

%三丙

基胺!

5b/

$

^&"_

%

Q

0

-

0

^&'_及
T

0

-

;

0(^&._等
I

U?Ce

等 ^&%_将共反应试剂
5b/

直接加入检测

底液中构建了夹心型免疫传感器
I9

将发光试剂

OB:W`A<

2

0a 固载于较大比表面积的多孔二氧化硅纳

米颗粒
:OB)T@-

0

<

"并用其标记
Sef

抗体
+9

通过抗原

与抗体的特异性识别作用"大量的
OB:W`A<

2

0a 可固

载于电极表面
+9

当检测底液加入共反应试剂
5b/

"

电极表面的
OB:W`A<

2

0a 与底液中的
5b/

相互作用"

从而有效地放大了该体系的
()*

信号" 提高了检

测灵敏度
+9

该方法制备的传感器具有较宽的线性

范围和重现性" 能快速% 特异性地检测
Sef

抗体
+9

该传感器的制备如图
&

所示&
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%&'(

等)*+,构建了以
-

!

.

+

!!共反应试剂促进
%/0'

量子点的
1%2

发光适体传感器并用于凝血酶

30&45678(

!

09:

的检测
;<

在聚苯乙烯
3=-:

上通过生

物素与亲和素的相互作用层层自组装上大量的发

光试剂
%/0'

量子点
;<

当共反应试剂
-

!

.

+

!"存在于

底液时!

1%2

信号得到了极大的增强
;<

该传感器在

>;$<?<+>><@65A

"

2

#* 范围实现了
09

的灵敏检测
;<

此

外!

%&'(

等)*B,将
CDE

双链镶嵌邻菲啰呤钌经杂交

链式反应#

F%G

$提高其固载量
;<

当向溶液加入共

反应试剂
0=E

时! 传感器的
1%2

信号显著增强!

实现了对
CDE

的灵敏检测
;

D5HHI8(J'4

等 )!>,报道了
GK37@L:

M

!N 和烷基胺类

物质的
1%2

!并指出
1%2

强度与胺类物质的结构

密切相关
;<

可卡因含有叔胺基团! 作为
GK37@L:

M

!N

的共反应试剂可增强其
1%2

信号! 还可被可卡因

适体特异性识别
;<

基于此!

OP5

等 )!*,构建了以可卡

因为
GK37@L:

M

!N 的共反应试剂的免疫传感器来检

测
D0$@459D=;<

如图
!

! 首先将小分子可卡因包裹

在脂质体中构建一个检测
D0%@459D=

的免疫检测

平台
;<

然后!制备一个
1%2

适体传感器来捕获脂质

体中释放出来的可卡因
;<

通过可卡因引起的
1%2

信号的变化就可以间接检测
D0&@459D=

含量
;<

该

传感器具有较高的灵敏度! 其线性范围为
>;>*<?<

$>><(J

%

62

'*

!检测限可达
>;QQ<@J

"

62

(*

;

<

图
*<<0=E

电催化
GK37@L:

M

!N 的
1%2

信号的免疫传感器组装原理示意图)*Q,

<R8J;<*<<-S&'6PT8S<8AAKIT4PT85(<5H<HP748SPT85(<5H<T&'<866K(5I'(I54

)*Q,

<

图
!<

可卡因催化的免疫与适体结合的生物传感器示意图)!*,

<R8J;<!<<0&'<IS&'6PT8S<8AAKIT4PT85(<H54<T&'<@4'@P4PT85(<5H<785I'(I54

)!*,

*U

! !
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发光试剂与共反应试剂共存于电

极上的生物传感器
与直接将共反应试剂加入检测底液相比"共

反应试剂固定于电极上减少了共反应剂用量"缩

短了电子传输距离" 提高了发光试剂的发光效率

及稳定性
"#

该类
$%&

生物传感器已得到广泛应用
"

'()

等 *++,构建了将共反应试剂
-!

二甲基氨基

丁酸#

./01

$包裹的铂纳米颗粒%

23425

&和发光试

剂
6789:;<

=

+> 同时固定于电极上"并构建目标物诱

导适体链置换反应的
?0

适体传感器
"#

如图
=

"将

合成的
6789:;<

=

+> 与
23425

的纳米复合物固定于

电极上"通过
23

'

4

键连接
?0

适体链"又经
.41

杂交互补作用连接上标记有
./01

包裹的
23425

的互补链
"#

因发光试剂和共反应试剂共存于电极

表面"电子传递速率加快"该
$%&

信号极强
"#?0

与

适体链的结合能力强于互补链" 当孵育上
?0

后"

标记有
./01

的互补链被置换"共反应试剂减少"

$%&

信号减弱
"#

因此" 通过孵育
?0

前后的信号差

值可实现
?0

的定量检测
"#?0

适体传感器线性范

围为
@"@@!#A#=@#)BCD

(

&

"!

"检出限为
@"-#:BCD

(

&

#!

"

多种胺类物质均可以作为
6789:;<

=

+> 的共反应

试剂"而氨基酸作为
6789:;<

=

+> 的共反应试剂的研

究仍不多见
"#&E(C

等*+=,在电极上直接电聚合
&$

赖氨

酸
8&%D;5E)F<

形成多聚赖氨酸#

:CD;&&'D;5

&"

:CD;(&)D;5

含有众多的伯胺和仲胺可作为
6789:;<

=

+> 的共反应

试剂
"#

将苝四甲酸 #

2?%1

& 羧基化氧化石墨烯

#

'G

&"修饰于磁性四氧化三铁#

HF

=

G

-

&"通过静电

吸附固载发光试剂
6789:;<

=

+>

"作为信号标记
"#

该

传感器采用抗体
*

抗原
+

标记抗体的夹心免疫模式"

可灵敏检测总三碘甲状腺原氨酸#

?=

&

8

如图
-<"#

该

传感器引入
'G

"增加了
6789:;<

=

+> 的固载量"使

6789:;<

=

+> 与
:CD;,&-D;5

均同时固定于电极上"缩短

了分子作用距离"提高了发光效率
"#

该生物传感器

灵敏度和稳定性都得到了很大提高" 且在外磁场

的作用下可移除二抗信号探针" 实现电极的循环

再生
"

超夹心
.41

放大技术条件温和) 反应时间

短)操作简单"已被广泛地应用于传感器领域*+-,

"#IF

等*+J,利用
&.

组氨酸%

&/KE53ELE)F

$作为共反应试剂并

采用超夹心
.41

放大技术实现了对癌胚抗原

%

%$1

$的灵敏检测%图
J

$

"#

该传感器将
&0KE53ELE)F

标记于
.41

链上"通过超夹心
.41

放大技术"增

大了共反应试剂的固载量
"#

共反应试剂
&1KE53ELE)F

不仅提高
6789:;<

=

+> 的发光效率"且维持蛋白质的

稳定性
"#

该传感器制备简单)灵敏度高)稳定性好"

线性范围为
@"!#:M

(

B&

2!

#A#!@@#)M

(

B&

3!

" 检出限为

=="=#NM

(

B&

4!

"

"

酶促生成共反应试剂的电致化学

发光生物传感器
$%&

生物传感器中很多共反应试剂易分解)

难标记
"#

如
I

+

G

+

在常温下不稳定易分解"而溶解氧

又易受到温度和压强的影响" 两者均对检测的重

现性和稳定性有影响 *+O,

"#

然而"酶催化反应可以很

好地解决上述问题
"#

酶催化反应具有快速)高效的

#

图
=##

适体置换的
$%&

适体传感器组装及检测原理示意图*++,

#HEM"#=##?KF#5PKFB(3EP#EDD753Q(3EC)#CN#3KF#53F:RE5F#N(9QEP(3EC)#CN#(:3(5F)5CQ

*++,

!J

! !
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%

图
$%%

超夹心
&'(

放大技术的免疫传感器制备及放大原理示意图)!*+

%,-./%$%%012%3412567-489-6.:653%;<%712%-55=>;32>3;:86>983-.>6?865@?-<-467-;>852416>-35

)!*+

8

图
*88@;?A!B"?A3

催化
C=DE@AF

G

!H 的
IJB

信号放大免疫传感器制备及放大原理示意图)!G+

8,-.K8*88L412567-489-6.:6538;<87128-55=>;32>3;:86>9871283-.>6?865@?-<-467-;>852416>-35

)!G+

特点!若利用酶促反应产生共反应试剂!可有效增

强
IJB

信号!从而提高检测灵敏度
K8

这是因为通过

酶促反应电极表面共反应试剂的浓度在短时间内

迅速提高!缩短了反应的时间和距离!实现了电子

的高效传递)!M+

K8

作者课题组引入多种功能化纳米材

料增加发光试剂的固载量"增强电子传输能力!并

借助酶高效快速电催化相应底物产生共反应试

剂!显著增强了
IJB

响应信号和稳定性!实现对多

种蛋白的高灵敏检测
K

B-6;

等)!N+构建了酶促生成的抗坏血酸#

((

$与

发光试剂
C=DE@AO

G

!H 共反应的
IJB

适体传感器
KP

将

纳米复合物
C=#Q7'Q3

固载于已滴涂有
'6<-;>

的

基底上! 又将亲和素标记的碱性磷酸酶#

L($(BQ

$

固载于电极表面! 通过亲和素和生物素的特异性

结合将生物素标记的
0R

适体链#

R-;%0R(

$固载

于电极表面 #图
S

$

K%

电极表面的
(BQ

电催化检测

底液中的抗坏血酸酯#

((&@

$水解产生
((

!生成的

((

快速与
C=TE@AF

G

!H 共反应!明显增强了
IJB

信

号
K

该传感器的
IJB

信号在
#!#U

'V$

8W8V!VU

(N

85;?

%

B

)V

范围内与
0R

的浓度呈现良好的线性关系
K

X-6;

等 )!Y+通过层层静电吸附组装!构建了夹

心型
IJB

免疫传感器
K8

如图
M

所示!固载于电极表

VS

! !
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图
#""$$

与
%&'()*+

,

-. 共反应电致化学发光适体传感器电极的制备"

$

#及其催化性能"

/

$

0-12

"34567#""89:";<9:=>?4<74@@&;?A>?4BC7BD7?9:7;:@D!>;;:=(@:E7>)?>;:C;BA7'$+7>CE7<>?>@*?4<7):ADBA=>C<:7BD7?9:7=BE4D4:E7:@:<?ABE:7'/+

0-12

面的葡萄糖脱氢酶%

FGH

$催化烟酰胺腺嘌呤二核

苷酸"

I$G

.

$生成烟酰胺腺嘌呤二核苷酸"

I$GH

$

作为邻菲罗啉钌"

%&')9:C+

,

-.

$的共反应试剂&从而

放大了
JKL

响应信号& 提高了检测的灵敏度
67

另

外&作者课题组利用葡萄糖氧化酶%

FMG

$电催化

葡萄糖产生
H

-

M

-

作为鲁米诺的共反应试剂& 构建

了信号增强型的鲁米诺
JKL

免疫传感器0,N",!2

6

此外&为更好地促进电子传递效率&还将双酶

%

FMG

和
HO%

$ 催化反应引入
JKL

传感器的构建

中& 并辅以纳米材料和杂交链式反应的固载和放

大作用构建灵敏的
JKL

传感器%如图
1

$

0,-#,,2

6

近年来& 新型纳米生物材料和纳米复合材料

的研究备受关注
6"

因其具有特殊的结构层次'较强

的吸附能力'良好的定向能力和生物兼容性&对生

"

图
P"

酶促产生
I$GH

的免疫传感器的制备"

$Q"/

$及信号放大原理"

K

$

0-R2

"3456"P""89:")A:)>A>?4BC")AB<:E&A:"BD"O?S$&"IO;TFGH$OLH%$(

-

"(4B<BCU&5>?:;" V$+Q"?9:"4@@&;?A>?4BC"BD"?9:";?:)W4;:")A:)>A>?4BC"

BD"?9:"4==&CB;:C;BA"V/+">CE"?9:"JKL";45C>@">=)@4D4<>?4BC"=:<9>C4;="VK+
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%

图
&'%%()

复合材料
*

+,

!-"*./#012*/

和二抗耦合物
*

+,

$-%*./&012*/3(4

!

'567

的制备!

8)9

传感器制备示意图:;<=

%>?@)9&,99()9ABC9DECDFEFG?HI9DEHJC1KEC9HL9*

+,

(-)*./*012*/9FI19*

+,

+-,*./-012*/3(4

!

.567M98NOPJBCQFG?J91?F@EFQ9HL9GBC9DECDFR

EFG?HI%HL%GBC%S*-%?QQKIH/CI/HE

:;<=

%

图
<%%

双酶催化产生溶解氧的适体传感器制备示意图:;;=

%>?@)%<%%PJBCQFG?J%1?F@EFQ%/BHT?I@%GBC%1KFU%/?@IFU%FQDU?LV

JFG?HI9/GEFGC@.9LHE9S*-91CGCJG?HI9HL9A8

:;;=

物分子有良好的捕集和结合能力" 并使生物分子

保持良好的生物活性等优点 :;W/;+=

)9

某些纳米材料还

具有类似生物酶的性质" 如空心铂钯纳米合金

#

X0G01

$不仅比表面积大%生物兼容性好%催化能

力强" 还可作为
XY0

模拟酶催化
X

!

6

!

分解产生

6

!

)9

据此"

ZFI@

等 :;[=将
X0G01

与
567

一起组成模

拟双酶系统构建了超灵敏的
S*-

免疫传感器 #如

图
\

&

)9

当存在底物葡萄糖时"

567

催化葡萄糖产

生
X

!

6

!

"

X0G01

作为
XY0

模拟酶电催化
X

!

6

!

分解

9

图
\99567

和
X0G01

仿双酶免疫传感器制备及催化机理

示意图:;[=

9>?@)9\99PJBCQFG?J91?F@EFQ9HL9DECDFEFG?HI9FI19ECFJG?HI9QCJV

BFI?/Q9HL9GBC9S*-9?QQKIH/CI/HE
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期

产生
"

#

" 生成的
"

$

作为
%

$

"

&

$!的共反应试剂有效

地放大了
'()

信号
*

复合纳米材料将不同性能的纳米材料结合起

来"故复合材料体现出更多特性
*+,-./

等01&2制得了

)"

半胱氨酸#

)#(34

$连接的富勒烯%

(

56

&功能化的

空心钯纳米笼%

789(4

&复合纳米材料%

(

56

$)%(34&

789(4

&" 并用于
:";

的固载和
'()

信号电催化

放大
*+

如图
!6

所示"固载于
(

56

')((34)789(4

上的

:";

催化底物葡萄糖生成
<

$

"

$

"复合纳米材料中

789(4

作为
<=7

模拟酶电催化
<

$

"

$

分解产生

"

$

" 进而增强了
%

$

"

&

$*的
'()

响应
*+

此外
)+(34

连

接的
(

56

%

(

56

,)-(34

&作为一个新型的共反应试剂也

能有效地提高
%

$

"

&

$.的
'()

信号
*

!

结 论
对于

'()

生物传感器灵敏度的提高" 共反应

试剂的作用尤为重要
*+

共反应试剂的使用方式不

同"所达到的共电催化活性也有很大差异
*+

本文评

述共反应试剂内置溶液' 共反应试剂共存于电极

及利用酶促反应在电极上产生共反应试剂的研究

进展
*+

三种构建方式层层深入"其共反应试剂与发

光基团的作用距离逐渐缩短' 电子转移速率逐渐

加快'反应过程中能量损失逐渐减少'

'()

发光强

度及稳定性逐渐增强
*+

尤其是文中提到的酶促反

应产生共反应试剂的方法开辟了
'()

信号放大的

新方向" 提供了化学技术与生物放大和检测相结

合的新思路
*+

随着
'()

检测技术的发展"对共反应

试剂放大作用和机理的研究将更加深入
*+

如何将

发光试剂与共反应试剂的分子间作用转化为发光

基团和共反应基团的分子内作用" 实现电子在分

子内高效'快速的传递"并提高发光物质的发光效

率和稳定性将是
'()

生物传感器构建的又一重要

课题
*

参考文献
"#$%$&$'($)*+

0!2++=>?@ABC+D+D*+'EB?ACF?@BG>EHG>.B4?B.?B+I'()J0K2*+(@BGL

>?-E+=BM>BN4OP#66QO+R6QS5JT+1661/1615*

0$2++U.>/@A+V+,*+V+CBM>BN+FW+CB?B.A+ACB.84+>.+-.-E3A>?-E+-XXE>L

?-A>F.4+FW+BEB?ACF/B.BC-AB8+?@BG>EHG>.B4?B.?B 0K2*+YCV(+

YCB.84+>.+V.-E3A>?-E+(@BG>4AC3O+RZZZO+R&SRJT+Q[05#*

012++<H+)+\O+]H+:+^*PVXXE>?-A>F.4P-.8PACB.84P>.PBEB?ACF?@BG>L

EHG>.B4?B.?B0K2*P(@BG>?-EP%F?>BA3P=BM>BN4OP$6!6OP1ZS&JTP

1$[_1116Q*

0Q2PP%@>P<P,OP,HPDP%OP;HP`OPBAP-E*P'EB?ACF?@BG>EHG>.B4?B.?BP

-XA-4B.4FCP a-4B8P F.P a>XFE-C P BEB?ACF8BP WFCP 8BAB?A>F.P FWP

-8B.4>.BP>.P?-.?BCP?BEE40K2*P^>F4B.4FC4P-.8P^>FBEB?ACF.>?4OP

$6!QOP__TPQ_Z2Q51*

0_2PPK>-./OP]P`OP(@->OP`PbOP,-./OP<PKOPBAP-E*P'EB?ACF?@BG>EHL

G>.B4?B.?BPFWPEHG>.FEPB.@-.?B8Pa3PA@BP43.BC/BA>?P?-A-E34>4P

FWP@BG>.P-.8P4>EMBCP.-.FX-CA>?EB4P WFCP4B.4>A>MBPXCFAB>.P8BL

AB?A>F.0K2*P^>F4B.4FC4P-.8P^>FBEB?ACF.>?4OP$6!QOP_QTP$63$5*

052PP\@-./P7OP,HP]P`OP(@->P`PbOPBAP-E*PV.PBEB?ACF?@BG>EHG>L

.B4?B.APG>?CF=9VPa>F4B.4FCPa-4B8PF.P@3aC>8>c-A>F.P?@->.P

CB-?A>F.P?FHXEB8PN>A@P@BG>.P-4PA@BP4>/.-EPB.@-.?BC0K2*PV.L

-E34AOP$6!QOP!QZS!!JTP$[Q&4$[_1*

0[2PPD>-FP,PKOP^-C8PVPK*P'EB?ACF/B.BC-AB8P?@BG>EHG>.B4?B.?B*P

[[*P ;9VP @3aC>8>c-A>F.P 8BAB?A>F.P -AP @>/@P -GXE>W>?-A>F.P

N>A@P 0=H SaX3J

1

2

$d

5?F.A->.>./P G>?CF4X@BCB4 0K2*P V.-E3A>?-EP

(@BG>4AC3OP#66QOP[5SR&JTP_1[Z6_1&5*

0&2PP \@FHP]PDOP]>./P;OP\@HP;P^OP BAP -E*PD-/.BA>?P aB-8P -.8P

.-.FX-CA>?EBP a-4B8P BEB?ACF?@BG>EHG>.B4?B.?BP -GXE>W>?-L

A>F.P-44-3PWFCP8>CB?AP-.8P4B.4>A>MBPGB-4HC>./PFWPABEFGBC-4BP

-?A>M>A30K2*PV.-E3A>?-EP(@BG>4AC3OP#66ZOP[&RSRJTP#__7#5R*

0Z2PP\-.-C>.>P%OP=-GX-ccFP'OP;BEE-P(P)OPBAP-E*P=HSaX3J

1

#d

P?FM-L

EB.AE3P 8FXB8P 4>E>?-P .-.FX-CA>?EB4P -4P GHEA>?B.ABCP AH.-aEBP

4ACH?AHCB4P WFCP BEB?ACF?@BG>EHG>.B4?B.?BP -GXE>W>?-A>F. 0K2*P

KFHC.-EPFWPA@BPVGBC>?-.P(@BG>?-EP%F?>BA3OP#66ZOPR1RS5JTP

##568##5[*

0R62PP)>HP]PbOP%@>P)P<OP9>HP,P]OPBAP-E*P'.M>CF.GB.A-EE3PWC>B.8L

E3P-.8P@>/@E3P4B.4>A>MBPCHA@B.>HGSeeJPAC>4S#O#f9a>X3C>83EJ+

BEB?ACF?@BG>EHG>.B4?B.A+ 434ABG+ H4>./+ #:S8>aHA3E-G>.FJ+

BA@-.FE+-4+?F;CB-?A-.A0K2*+V./BN-.8AB+(@BG>B+ e.ABC.-L

A>F.-E+'8>A>F.O+#66[O+Q5S1JT+Q#R<Q#Q*

0RR2++(CB4XF+ :O+D>4AEaBC/BC+ :O+ ^-ggBC+ '*+ 'EB?ACF/B.BC-AB8 +

?@BG>EHG>.B4?B.?B + AC>//BCB8 + a3 + BEB?ACF4BX-C-A>F. + FW +

=HSaX3J

1

#d

+-?CF44+-+4HXXFCAB8+E>hH>8+GBGaC-.B0K2*+(@BGL

>?-E+(FGGH.>?-A>F.4O+#6RRO+Q[T+RR5QQ=RR5Q5*

0R#2++UF8-G-A-.>+<O+UFG-A4H+`O+`-G-c-g>+%O+BA+ -E*+'EB?ACFL

/B.BC-AB8+?@BG>EHG>.B4?B.?B+CB-?A>F.+FW+AC>4S#O#i>a>X3C>L

8>.BJCHA@B.>HGSeeJ+N>A@+$O_?8>GBA@3EA@>FX@B.B+-4+?F@CBL

-?A-.A+ >.+-hHBFH4+ 4FEHA>F.0K2*+V.-E3A>?-+(@>G>?-+V?A-O+

$66&O+5$$SRj$JT+RRZAR$_*

0R12++)>+kO+(H>+<O+)>.+]+b*+7FAB.A>-EBCB4FEMB8+BEB?ACF?@BG>EHL

G>.B4?B.?B+FW+=HSaX3J

1

$d

j(

$

"

Q

$C

434ABG+F.+/FE8+BEB?ACF8B

0K2*+)HG>.B4?B.?BO+$66$O+R[S$JT+RR[DR$$*

0RQ2++,H+D+%O+`H-.+;+KO+]H+K+KO+BA+-E*+%B.4>A>MB+BEB?ACF?@BG>L

EHG>.B4?B.?B+a>F4B.4FC+a-4B8+F.+VHEeY"+@3aC>8+a>XFE-C+

BEB?ACF8B+-GXE>W>?-A>F.+434ABG+WFC+?BEE+4HCW-?B+XCFAB>.+8BL

AB?A>F. 0K2*+V.-E3A>?-E+(@BG>4AC3O+ $6R1O+ &_ S$QJT+ RRZ56F

RRZ5_*

0R_2++]H+%+KO+)>H+`O+,-./+Y+<O+BA+-E*+7F4>A>MB+XFAB.A>-E+FXBC-L

A>F.+ FW+ -+ ?-A@F8>?+ BEB?ACF/B.BC-AB8+ ?@BG>EHG>.B4 ?B.?B+

>GGH.F4B.4FC+a-4B8+F.+EHG>.FE+-.8+/C-X@B.B+WFC+?-.?BC+

RZ

! !



电 化 学 !"#$

年

%&'()*+,*-.,/,0/&'12345-61)78/&0)79:;,(&</*8=-!>##=9?@AB>CD-

@?BE!@?!@F

2BG499H&I<)*9J=93K9L9MF9N7,0/*'0;,(&7K(&1,<0,10,O.,/,0/&'19'P9

1,)*9 <&1Q7,9HR69('7,0K7,<9%89SK)1/K(9.'/<".,1.*&(,*9

1)1'0'(T'<&/,<9P'*9<&Q1)79)(T7&0)/&'1234F9:;,(&0)79:'(U

(K1&0)/&'1<=9!>BB=9VED9W?EW#W??BF

2BE499X)1Q9M=9XK)19Y=9:;)&9X9Z=9,/9)7F9YK[%T8C

@

!\

$.'T,.9<&7&0)9

1)1'T)*/&07,<97)%,7&1Q9P'*9)9<)1.]&0;%/8T,9,7,0/*'0;,(&U

7K(&1,<0,10,9&((K1'<,1<'*234F9^&'<,1<'*<O)1.O^&',7,0U

/*'1&0<=O!>B>=O!$DOB?$B&B?$$F

2B?4OO :;,1O X=O 3&)1QO ^O X=O M&)1QO X=O ,/O )7FO 6T,)(,*'%)<,.O

;&Q;78O <,1<&/&I,O ,7,0/*'0;,(&7K(&1,<0,1/O .,/,0/&'1O 'PO

/;*'(%&1OI&)O1)1'T)*/&07,O 7)8,*(%8)7)8,*O)<<,(%7,.O)(U

T7&P&0)/&'1O 7)%,7< 234FO:;,(&0)7O:'((K1&0)/&'1<=O !>BB=O

VEDOEE$?*EEG>F

2BW4OO:;,1OX=OMKO3=O_KO3=O,/O)7FO!" #$%& ;8%*&.&`)/&'1O0;)&1O*,U

)0/&'1O )(T7&P&0)/&'1O P'*O K1&I,*<)7O )1.O ;&Q;78O <,1<&/&I,O

,7,0/*'0;,(&7K(&1,<0,1/O.,/,0/&'1O'POHR6234FO61)78/&0)7O

:;,(&</*8=O!>B!=O?VAB?aDOEE$>+EE$$F

2!>4OOR'PP<&1Q,*O3O^=OH)1&,7<'1OROHFOb,1,*)/&'1O'PO0;,(&7K(&U

1,<0,10,OKT'1O*,)0/&'1O'PO)7&T;)/&0O)(&1,<O]&/;O/*&<A!=!c,

%&T8*&.&1,C*K/;,1&K([ddC234F961)78/&0)79:;,(&</*8=9BW?E=9

$W[GCD9?G$-?G?F

2!B499e)'9f=9XK)19Y=9:;)&9X9Z=9,/9)7F9_&Q1)7.,1;)10,*9('7,0K7,<9

,10)T<K7)/,.97&T'<'(,9)<9)9I)7K)%7,9<,1<&1Q9)1.9)(T7&P&U

0)/&'19 T7)/P'*(9 0'(%&1&1Q9 /;,9 )T/)<,1<'*9 P'*9 K7/*)<,1<&U

/&I,9N:f9&((K1')<<)8234F9^&'<,1<'*<9)1.9^&',7,0/*'1&0<=9

!>##=9!GD9V!>V/V!>?F

2!!499b)19M9M=9XK)19Y=9:;)&9X9Z=9 ,/9 )7F9 V0gH&(,/;87)(&1'C

%K/8*&09 )0&.hi/Ri<9 )<9 ,1;)10,*9 P'*9 <'7&.1</)/,9 ,7,0/*'U

0;,(&7K(&1,<0,10,9 )T/)<,1<'*9 %)<,.9 '19 /)*Q,/2&1.K0,.9

</*)1.9 .&<T7)0,(,1/ 234F9 ^&'<,1<'*<9 )1.9^&',7,0/*'1&0<=9

!>B!=9@VD9!$3!WF

2!@499f&)'9R=9j;K'9X=9:;)&9X9Z=9 ,/9 )7F9Y,)Q,1/7,<<9 ,7,0/*'U

0;,(&7K(&1,<0,1/9 .,/,0/&'19 'P9 T*'/,&19 %&'()*+,*9 K<&1Q9

Q*)T;,1,4%)<,.9 ()Q1,/&09 1)1'T*'%,<9 )1.9 T'785f678<&1,9

)<90'7*,)0/)1/234F9^&'<,1<'*<9)1.9^&',7,0/*'1&0<=9!>#@=9V$D9

#?W8#WVF

2!V499 j;)1Q9 ^=9 f&K9 ^9 Z=9 k)1Q9 H9 i=9 ,/9 )7F9 HR69%)<,.9 ;8U

%*&.&`)/&'190;)&19*,)0/&'19P'*9)(T7&P&,.9%&',7,0/*'1&09<&QU

1)79)1.9K7/*)<,1<&/&I,9.,/,0/&'19'P9T*'/,&1<234F961)78/&0)79

:;,(&</*8=9!>#!=9?V[#!CD9$@W!:$@WWF

2!$499L,9X=9:;)&9X9Z=9XK)19Y=9,/9)7F9619K7/*)<,1<&/&I,9,7,0/*'U

0;,(&7K(&1,<0,10,9 &((K1')<<)89 %)<,.9 '19 <KT,*<)1.U

]&0;9 HR69 </*K0/K*,9 )(T7&P&0)/&'19 ]&/;9 ;&</&.&1,9 )<9 ) 9

0'*,)0/)1/234F9^&'<,1<'*<9)1.9^&',7,0/*'1&0<=9!>#@=9$>D9

!WV;!WWF

2!G499l)1Q9L93=9XK)19Y=9:;)&=9X9Z=9,/9)7F9^&<,1`8(,9<81,*Q,/U

&090)/)78<&</'9 '" #'%& Q,1,*)/,90'*,)0/)1/9'P9T,*'m8.&<K7U

P)/,9<'7K/&'19P'*9K7/*)<,1<&/&I,9,7,0/*'0;,(&7K(&1,<0,10,9

&((K1')<<)8 234F9^&'<,1<'*<9 )1.9^&',7,0/*'1&0<=9 !>#!=9

@ED9G=#>F

2!E499l)1Q9L9 3=9 :;)&9X9Z=9XK)19Y=9 ,/9 )7F9 L&Q;789 ,1;)10,.9

,7,0/*'0;,(&7K(&1,<0,1/9 </*)/,Q89 P'*9 /K('*9 %&'()*+,*<9

.,/,0/&'19]&/;9 '" #'%& Q,1,*)/&'19 'P9 f>;'('08</,&1,9 P'*9

<&Q1)79)(T7&P&0)/&'1234F961)78/&0)9:;&(&0)960/)=9!>#V=9

?#$D9#G?!#F

2!?499f&)'9X9L=9XK)19Y=9:;)&=9X9Z=9,/9)7F9 !"!#'%& T*'.K0,.9

)<0'*%&09 )0&.9 )<9 0'*,)0/)1/9 P'*9 )19 K7/*)<,1<&/&I,9 <'7&.@

</)/,9 /*&< [!=!nA%&T8*&.87CO *K/;,1&K([ddCO ,7,0/*'0;,(&7K(&U

1,<0,10,O)T/)<,1<'* 234FO^&'<,1<'*<O )1.O^&',7,0/*'1&0<=O

!>##=O!GDOV?#$BV?#?F

2!W4OOM&)'OfO3=O:;)&OXOZ=Ol)1QOLO3=O,/O)7FON7,0/*'0;,(&7K(&U

1,<0,10,O&((K1'<,1<'*OK<&1QOT'78[fC;&</&.&1,COT*'/,0/,.O

Q7K0'<,O.,;8.*'Q,1)<,O'1Oi/o6KO%&(,/)77&0O1)1'T)*/&07,<O

/'O '" #'%& Q,1,*)/,O0'D*,)0/)1/234FO61)78</=O!>BV=OB@WDO

V>VVEV>$>F

2@>4OO:)'OXOf=OXK)1OY=O:;)&=OXOZ=O,/O)7FOp7/*)<,1<&/&I,O7K(&1'7O

,7,0/*'0;,(&7K(&1,<0,10,OP'*OT*'/,&1O.,/,0/&'1O%)<,.O'1O

&1O <&/KO Q,1,*)/,.O ;8.*'Q,1O T,*'m&.,O )<O 0'*,)0/)1/O ]&/;O

Q7K0'<,O 'm&.)<,O )10;'*,.O 6KRi<hel:Rk<O 7)%,7&1Q

234FO^&'<,1<'*<O)1.O^&',7,0/*'1&0<=O!>B!=O@BDO@>$F@>WF

2@B4OOR&KOL=OXK)1OY=O:;)&=OXOZ=O,/O)7FOL&Q;78O,1;)10,.O,7,0/*'U

0;,(&7K(&1,<0,10,O%)<,.O'1O<81,*Q,/&0O0)/)78<&<O,PP,0/O'PO

,1`8(,O)1.Oi.O1)1'T)*/&07,<OP'*OK7/*)<,1<&/&I,O&((K1')<U

<)8234FO:;,(&0)7O:'((K1&0)/&'1<=O!>BB=OVEDO?@WEG?@WWF

2@!4OOR&KOL=OXK)1OY=O:;)&=OXOZ=O,/O)7FOL&Q;78O)(T7&P,.O,7,0/*'U

0;,(&7K(&1,<0,10,O 'PO T,*'m8.&<K7P)/,O K<&1QO %&,1`8(,O

PK10/&'1)7&`,.OT)77).&K(O1)1'T)*/&07,<O)<O7)%,7<OP'*OK7/*)U

<,1<&/&I,O&((K1')<<)8234FO^&'<,1<'*<O)1.O^&',7,0/*'1&0<=O

!>B@=O@WDO!WGH!WWF

2@@4OOj;)'Oe=Oj;K'OX=O:;)&=OXOZ=O,/O)7FOHK)7O<&Q1)7O)(T7&P&0)U

/&'1O</*)/,Q8OP'*O /;,O P)%*&0)/&'1O'PO)1OK7/*)<,1<&/&I,O,7,0U

/*'0;,(&7K(&1,<0,10/O)T/)<,1<'*234FO61)78</=O!>B@=OB@?

[!BCDOGG@WIGGVVF

2@V4OOM&)OXOR=OX)1QO iOH=O _K1OXOb=O ,/O )7FO q1,J.&(,1<&'1)7O

1)1'</*K0/K*,<DO _81/;,<&<=O 0;)*)0/,*&`)/&'1=O )1.O )TT7&0)U

/&'1<234FO6.I)10,.Oe)/,*&)7<=O!>>@=OB$[$CDO@$@K@?WF

2@$4OO_+*)%)7)+O_ON=O:;,1O3OX=O_K1OXOb=O,/O)7FOb'7.O1)1'0)Q,<DO

_81/;,<&<=OT*'T,*/&,<=O )1.O)TT7&0)/&'1< 234FO600'K1/<O'PO

:;,(&0)7OY,<,)*0;=O!>>?=OVB[B!CDOB$?ELB$W$F

2@G4OO3&1OXOHFOeK7/&PK10/&'1)7O0'(T)0/O;8%*&.O6KO1)1'<;,77<DO

6O1,]OQ,1,*)/&'1O'PO1)1'T7)<('1&0OT*'%,<O P'*O%&'<,1<U

&1Q=O&()Q&1Q=O)1.O0'1/*'77,.O*,7,)<,234FO600'K1/<O'PO:;,(U

&0)7OY,<,)*0;=O!>BV=OVE[BCDOB@?MBV?F

2@E4OOl)1QOLO 3=OXK)1OY=O:;)&=OXOZ=O ,/O )7FO61OK7/*)<,1<&/&I,O

!>

! !



王海军等!共反应试剂增强电致化学发光信号生物传感器第
!

期

"#$%&'()*+,-./01 0,02/$%2304),+4)50*205201 )44+5%*056

*%$7-%$1!"#$%"&'&''() )(*) *0$%/'"01819:*0(1%51;!2'*/0)501

2%49)50(1<)/314)4)2=)5>79)"05?'407*'50$>0/)272:/:,'*)*7

/%7)57*)/+7>050$:/072%$0:2/:5@ABC7D)%*05*%$*7:5(7D)%0,026

/$%5)2*E18F!GH1IJK1LJ#LMC

@JMB11N:5>OP1QR1D:)1;1QR1S3:)R1T1UR10/1:,C1V'5/30*)*7%-74+,/)$

-+,,0$050*7052:"*+,:/0(7":,,:()+475:5%2:>0R7:5(7)/*7:"",)W

2:/)%57 )57 0,02/$%2304),+4)50*205207 )44+5%*05*%$*7 -%$7

/307(0/02/)%57%-7*/$0"/%2%22+*7*+)*7*0$%/'"07X@QBC7V4:,,R7

XFYIR7YFZ[\]1Y^_`%Y^a_C

!"#$%&'$()*+",*+-).$)-$) /+'.)-.'&. /0.)1 '- %()

2+3-4" 5*6"+7+$4%+'- '7 8'!9)4$%4-%.

NbcdOP:)&e+5ROfgbhO;)'e+:5ROPiOT)5>ROQgbcdOf)5(':ROTjbcOT:),)ROkPjhOT)5>R

SPbgOT:*l)5ROTjbcOm+%

n

o+&,,$-$ &. +/$0*)"12 345 +/$0*'6, 74-*4$$1*4-8 9&("/:;)" <4*=$1)*"28 >/&4-?*4- IFFpYqRO>/*46\

5:.%&4$%;

j*)5>O 2%+$0:2/:5/*O /%O 053:520O /30O ,+4)5%+*O 0--)2)052'O %-O ,+4)5%"3%$0*O )*O :O 2%44%5RO 2%5r05)05/O :5(O 0--02/)r0O

40/3%(O)5O/30O2%5*/$+2/)%5O%-O/30O0,02/$%2304),+4)50*20520OZiS;\O9)%*05*%$*COP%<0r0$RO /30O()--0$05/O40/3%(*O%-O )5/$%(+2)5>O

2%,$0:2/:5/*O)5O/30O2%5*/$+2/)%5O%-O/30OiS;O9)%*05*%$*O<),,O9$)5>O()--0$05/O:4",)-)2:/)%5O0--02/*COg5O/3)*O$0r)0<RO*0r0$:,O*)>5:,O:4",)W

-)2:/)%5O40/3%(*O/3$%+>3O2%-$0:2/:5/*O:$0O*+44:$)?0(]OY\Ob(()5>O/30O2%.$0:2/:5/*O()$02/,'O)5/%O/30O(0/02/)%5O*%,+/)%5sOX\Og44%9),)?W

)5>O/30O2%/$0:2/:5/*O%5/%O/30O0,02/$%(0O*+$-:20sOJ\Oj*)5>O05?'4:/)2O$0:2/)%5O/%O>050$:/0O2%0$0:2/:5/*O)5O*)/+O:$%+5(O/30O0,02/$%(0O*+$W

-:20COb5(O/305RO/30O%+/,%%=O%-O/30OiS;O*)>5:,O:4",)-)2:/)%5O*/$:/0>'O)*O"$%"%*0(O%5O/3%*0O9:*0*C

<)= >'&1.;

0,02/$%2304),+4)50*20520sO2%1$0:2/:5/*sO:4",)-)2:/)%5sO9)%*05*%$*

XY

! !


	Electrochemiluminescence Biosensors Based on the Signal Amplification of Co-reactants
	Recommended Citation

	Electrochemiluminescence Biosensors Based on the Signal Amplification of Co-reactants
	Authors
	Corresponding Author(s)

	tmp.1677736505.pdf.7Bfdn

