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摘要：环境中新污染物及其转化产物分布广泛且风险未知。 其种类繁多且结构复杂，使得传统的靶向分析和可疑

物筛查分析难以满足分析需求。 高分辨质谱技术的发展促进了基于液相色谱⁃高分辨率串联质谱的非靶向分析在

环境领域的应用，尤其在识别未知转化产物方面有所贡献。 然而，非靶向分析面临着如何从复杂数据中找到关注

化合物及其转化产物的挑战。 分子网络反映质谱之间的相似性，将结构彼此相似的分子家族成簇，实现海量质谱

数据集的可视化和社区化，并通过网络和社区对污染物进行传播注释，可以全局展示和系统理解复杂串联质谱数

据集，为非靶向分析提供了新方向。 本文介绍了基于高分辨率串联质谱的分子网络分析方法及其在新污染物的非

靶向筛查中的应用，包括技术原理、工作流程、应用现状和未来展望。 本文重点展示了分子网络技术在药物、全氟

化合物和消毒副产物等新污染物及其转化产物中的应用状况，强调分子网络技术普遍适用于各种环境介质中新污

染物的筛查、揭示环境中污染物的全貌、推进化合物的环境行为和毒理学特性的研究。
关键词：高分辨率串联质谱；分子网络；新污染物；转化产物

中图分类号：Ｏ６５８　 　 　 文献标识码：Ａ

Ａｄｖａｎｃｅｓ ｉｎ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｎｅｔｗｏｒｋｉｎｇ ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ ｆｏｒ ｄｉｓｃｏｖｅｒｉｎｇ
ｅｍｅｒｇｉｎｇ ｃｏｎｔａｍｉｎａｎｔｓ ａｎｄ ｔｒａｎｓｆｏｒｍａｔｉｏｎ ｐｒｏｄｕｃｔｓ

ＴＡＮ Ｘｉａｏｍｅｉ， ＺＨＡＮＧ Ｙｕｗｅｉ， ＪＩＡＯ Ｚｈａｏｙｕ， ＹＵ Ｎａｎｙａｎｇ， ＷＥＩ Ｓｉ∗

（Ｓｔａｔｅ Ｋｅｙ Ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ ｏｆ Ｐｏｌｌｕｔｉｏｎ Ｃｏｎｔｒｏｌ ＆Ｒｅｓｏｕｒｃｅ Ｒｅｕｓｅ， Ｓｃｈｏｏｌ ｏｆ Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔ，
Ｎａｎｊｉｎｇ Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ， Ｎａｎｊｉｎｇ ２１００４６， Ｃｈｉｎａ）

Ａｂｓｔｒａｃｔ： Ｅｍｅｒｇｉｎｇ ｃｏｎｔａｍｉｎａｎｔｓ ａｎｄ ｔｈｅｉｒ ｔｒａｎｓｆｏｒｍａｔｉｏｎ ｐｒｏｄｕｃｔｓ ａｒｅ ｗｉｄｅｌｙ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｅｄ ｉｎ
ｔｈｅ ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔ． Ｔｈｅｓｅ ｐｏｌｌｕｔａｎｔｓ ｃａｒｒｙ ｕｎｋｎｏｗｎ ｒｉｓｋｓ ｏｗｉｎｇ ｔｏ ｔｈｅｉｒ ｐｅｒｓｉｓｔｅｎｃｅ， ｍｉｇｒａｔｉｏｎ，
ａｎｄ ｔｏｘｉｃｉｔｙ． Ｔｈｅ ｗｉｄｅ ｖａｒｉｅｔｙ ａｎｄ ｃｏｍｐｌｅｘ ｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓ ｏｆ ｔｈｅｓｅ ｓｕｂｓｔａｎｃｅｓ ｒｅｎｄｅｒ ｔｈｅｍ ｄｉｆｆｉｃｕｌｔ
ｔｏ ｉｄｅｎｔｉｆｙ ｕｓｉｎｇ ｏｎｌｙ ｔａｒｇｅｔ ａｎａｌｙｓｉｓ． Ｓｕｓｐｅｃｔ ｓｃｒｅｅｎｉｎｇ ａｎａｌｙｓｉｓ ｃａｎ ｉｄｅｎｔｉｆｙ ｍｏｒｅ ｓｕｂｓｔａｎｃｅｓ
ｔｈａｎ ｔａｒｇｅｔ ａｎａｌｙｓｉｓ ｉｎ ａ ｓｉｎｇｌｅ ｒｕｎ． Ｈｏｗｅｖｅｒ， ｔｈｉｓ ａｎａｌｙｓｉｓ ｍｅｔｈｏｄ ｉｓ ｂａｓｅｄ ｏｎ ｌｉｍｉｔｅｄ ｄａｔａ ａｎｄ
ｃａｎｎｏｔ ｍｅｅｔ ｔｈｅ ｇｒｏｗｉｎｇ ｄｅｍａｎｄ ｆｏｒ ｃｏｍｐｏｕｎｄ ｉｄｅｎｔｉｆｉｃａｔｉｏｎ， ｅｓｐｅｃｉａｌｌｙ ｆｏｒ ｅｍｅｒｇｉｎｇ ｃｏｎｔａｍｉ⁃
ｎａｎｔｓ ａｎｄ ｔｈｅｉｒ ｔｒａｎｓｆｏｒｍａｔｉｏｎ ｐｒｏｄｕｃｔｓ ｗｉｔｈ ｕｎｋｎｏｗｎ ｉｎｆｏｒｍａｔｉｏｎ． Ｔｈｅ ｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔ ｏｆ ｈｉｇｈ⁃
ｒｅｓｏｌｕｔｉｏｎ ｍａｓｓ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙ ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ ｈａｓ ｐｒｏｍｏｔｅｄ ｔｈｅ ａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎｓ ｏｆ ｎｏｎｔａｒｇｅｔ ａｎａｌｙｓｉｓ ｉｎ
ｔｈｅ ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ ｆｉｅｌｄ， ｅｓｐｅｃｉａｌｌｙ ｆｏｒ ｉｄｅｎｔｉｆｙｉｎｇ ｕｎｋｎｏｗｎ ｔｒａｎｓｆｏｒｍａｔｉｏｎ ｐｒｏｄｕｃｔｓ． Ａｔ ｐｒｅｓ⁃
ｅｎｔ， ｔｈｅ ｃｈａｌｌｅｎｇｅｓ ｏｆ ｎｏｎｔａｒｇｅｔ ａｎａｌｙｓｉｓ ｉｎｃｌｕｄｅ ｔｈｅ ｄｉｆｆｉｃｕｌｔｙ ｏｆ ｆｉｎｄｉｎｇ ｃｏｍｐｏｕｎｄｓ ｏｆ ｉｎｔｅｒｅｓｔ
ａｎｄ ｔｈｅｉｒ ｔｒａｎｓｆｏｒｍａｔｉｏｎ ｐｒｏｄｕｃｔｓ ｆｒｏｍ ｃｏｍｐｌｅｘ ｄａｔａ． Ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｎｅｔｗｏｒｋｉｎｇ ｃａｌｃｕｌａｔｅｓ ｔｈｅ ｓｉｍｉ⁃
ｌａｒｉｔｙ ｂｅｔｗｅｅｎ ｍａｓｓ ｓｐｅｃｔｒａ ｂａｓｅｄ ｏｎ ａｎ ｉｍｐｒｏｖｅｄ ｃｏｓｉｎｅ ｓｉｍｉｌａｒｉｔｙ ａｌｇｏｒｉｔｈｍ． Ｔｈｉｓ ｍｅｔｈｏｄ ｃａｎ
ｃｌｕｓｔｅｒ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｆａｍｉｌｉｅｓ ｗｉｔｈ ｓｉｍｉｌａｒ ｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓ， ａｃｈｉｅｖｅ ｖｉｓｕａｌｉｚａｔｉｏｎ ａｎｄ ａ ｃｏｌｌｅｃｔｉｏｎ ｏｆ ｍａｓ⁃
ｓｉｖｅ ｍａｓｓ ｓｐｅｃｔｒａｌ ｄａｔａｓｅｔｓ， ａｎｄ ｐｒｏｍｏｔｅ ｔｈｅ ａｎｎｏｔａｔｉｏｎ ｏｆ ｐｏｌｌｕｔａｎｔｓ ｔｈｒｏｕｇｈ ｎｅｔｗｏｒｋｓ ａｎｄ
ｃｏｍｍｕｎｉｔｉｅｓ． Ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｎｅｔｗｏｒｋｉｎｇ ｃａｎ ｇｌｏｂａｌｌｙ ｏｒｇａｎｉｚｅ ａｎｄ ｓｙｓｔｅｍａｔｉｃａｌｌｙ ｉｎｔｅｒｐｒｅｔ ｃｏｍｐｌｅｘ
ｔａｎｄｅｍ ｍａｓｓ ｓｐｅｃｔｒａｌ ｄａｔａｓｅｔｓ， ｐｒｏｖｉｄｉｎｇ ａ ｎｅｗ ｄｉｒｅｃｔｉｏｎ ｆｏｒ ｎｏｎｔａｒｇｅｔ ａｎａｌｙｓｉｓ． Ｔｈｉｓ



色 谱 第 ４３ 卷

ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ ｗａｓ ｆｉｒｓｔ ｕｓｅｄ ｉｎ ｐｒｏｔｅｏｍｉｃｓ ａｎｄ ｇｒａｄｕａｌｌｙ ｉｎｔｒｏｄｕｃｅｄ ｉｎｔｏ ｍｅｔａｂｏｌｏｍｉｃｓ ｆｏｒ ｔｈｅ ｄｉｓ⁃
ｃｏｖｅｒｙ ｏｆ ｎｅｗ ｎａｔｕｒａｌ ｐｒｏｄｕｃｔｓ． Ｒｅｃｅｎｔｌｙ， ｉｔ ｈａｓ ｂｅｅｎ ｉｎｔｒｏｄｕｃｅｄ ｉｎｔｏ ｔｈｅ ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ ｆｉｅｌｄ
ｆｏｒ ｔｈｅ ｓｔｕｄｙ ｏｆ ｖａｒｉｏｕｓ ｍａｎ⁃ｍａｄｅ ｃｈｅｍｉｃａｌｓ， ｐａｒｔｉｃｕｌａｒｌｙ ｆｏｒ ｔｈｅ ｄｉｓｃｏｖｅｒｙ ｏｆ ｅｍｅｒｇｉｎｇ ｃｏｎ⁃
ｔａｍｉｎａｎｔｓ ａｎｄ ｔｈｅｉｒ ｔｒａｎｓｆｏｒｍａｔｉｏｎ ｐｒｏｄｕｃｔｓ． Ｉｎ ｔｈｉｓ ｐａｐｅｒ， ｗｅ ｉｎｔｒｏｄｕｃｅ ａ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｎｅｔｗｏｒ⁃
ｋｉｎｇ ａｎａｌｙｓｉｓ ｍｅｔｈｏｄ ｂａｓｅｄ ｏｎ ｈｉｇｈ⁃ｒｅｓｏｌｕｔｉｏｎ ｔａｎｄｅｍ ｍａｓｓ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙ ａｎｄ ｄｅｓｃｒｉｂｅ ｉｔｓ ａｐｐｌｉ⁃
ｃａｔｉｏｎｓ ｉｎ ｔｈｅ ｎｏｎｔａｒｇｅｔｅｄ ｓｃｒｅｅｎｉｎｇ ｏｆ ｅｍｅｒｇｉｎｇ ｃｏｎｔａｍｉｎａｎｔｓ， ｆｏｃｕｓｉｎｇ ｏｎ ｔｈｅ ｔｅｃｈｎｉｃａｌ ｐｒｉｎ⁃
ｃｉｐｌｅｓ， ｗｏｒｋｆｌｏｗ， ａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎ ｓｔａｔｕｓ， ａｎｄ ｆｕｔｕｒｅ ｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔ ｐｒｏｓｐｅｃｔｓ． Ｔｈｉｓ ｐａｐｅｒ ｄｉｓｃｕｓｓｅｓ
ｔｈｅ ａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎｓ ｏｆ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｎｅｔｗｏｒｋｉｎｇ ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ ｉｎ ｔｈｅ ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ ｏｆ ｅｍｅｒｇｉｎｇ ｃｏｎｔａｍｉｎａｎｔｓ
ａｎｄ ｔｈｅｉｒ ｔｒａｎｓｆｏｒｍａｔｉｏｎ ｐｒｏｄｕｃｔｓ ｓｕｃｈ ａｓ ｄｒｕｇｓ， ｐｅｒｆｌｕｏｒｉｎａｔｅｄ ｃｏｍｐｏｕｎｄｓ， ａｎｄ ｄｉｓｉｎｆｅｃｔｉｏｎ
ｂｙｐｒｏｄｕｃｔｓ． Ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｎｅｔｗｏｒｋｉｎｇ ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ ｉｓ ｗｉｄｅｌｙ ａｐｐｌｉｃａｂｌｅ ｔｏ ｔｈｅ ｓｃｒｅｅｎｉｎｇ ｏｆ ｅｍｅｒｇｉｎｇ
ｃｏｎｔａｍｉｎａｎｔｓ ｉｎ ｖａｒｉｏｕｓ ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ ｍｅｄｉａ， ｒｅｖｅａｌｉｎｇ ｔｈｅ ｆｕｌｌ ｒａｎｇｅ ｏｆ ｐｏｌｌｕｔａｎｔｓ ｉｎ ｔｈｅ ｅｎｖｉ⁃
ｒｏｎｍｅｎｔ ａｎｄ ｐｒｏｍｏｔｉｎｇ ｓｔｕｄｉｅｓ ｏｎ ｔｈｅ ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ ｂｅｈａｖｉｏｒ ａｎｄ ｔｏｘｉｃｏｌｏｇｉｃａｌ ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ ｏｆ
ｔｈｅｓｅ ｃｏｍｐｏｕｎｄｓ．

引用本文：谈晓梅，张雨薇，焦昭钰，于南洋，韦斯． 基于分子网络技术识别新污染物及其转化产物的研究进展． 色谱，２０２５，４３（１）：３３－
４２．
ＴＡＮ Ｘｉａｏｍｅｉ， ＺＨＡＮＧ Ｙｕｗｅｉ， ＪＩＡＯ Ｚｈａｏｙｕ， ＹＵ Ｎａｎｙａｎｇ， ＷＥＩ Ｓｉ． Ａｄｖａｎｃｅｓ ｉｎ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｎｅｔｗｏｒｋｉｎｇ ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ ｆｏｒ ｄｉｓｃｏｖｅｒｉｎｇ
ｅｍｅｒｇｉｎｇ ｃｏｎｔａｍｉｎａｎｔｓ ａｎｄ ｔｒａｎｓｆｏｒｍａｔｉｏｎ ｐｒｏｄｕｃｔｓ． Ｃｈｉｎｅｓｅ Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｃｈｒｏｍａｔｏｇｒａｐｈｙ，２０２５，４３（１）：３３－４２．

Ｋｅｙ ｗｏｒｄｓ： ｈｉｇｈ⁃ｒｅｓｏｌｕｔｉｏｎ ｔａｎｄｅｍ ｍａｓｓ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙ； ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｎｅｔｗｏｒｋｉｎｇ； ｅｍｅｒｇｉｎｇ ｃｏｎ⁃
ｔａｍｉｎａｎｔｓ； ｔｒａｎｓｆｏｒｍａｔｉｏｎ ｐｒｏｄｕｃｔｓ

　 　 新污染物是指对生态环境或者人体健康存在较

大风险，但尚未纳入环境管理的物质。 常见的新污

染物包括抗生素、内分泌干扰物以及全氟 ／多氟烷基

化 合 物 （ ｐｅｒ⁃ ａｎｄ ｐｏｌｙｆｌｕｏｒｏａｌｋｙｌ ｓｕｂｓｔａｎｃｅｓ，
ＰＦＡＳｓ）在内的持久性有机污染物，这些物质在多种

环境介质中被检出［１－３］，对环境和人体健康造成巨

大的风险［４，５］。 这些物质在环境中可能发生进一步

转化，生成未知的转化产物［６］。 研究表明，部分抗

生素转化产物的毒性比母体化合物更强［７，８］，某些

转化产物在环境中还会反向转化成母体化合物［９］，
而非进一步被降解。 因此，识别新污染物的转化产

物已经成为重要的环境问题之一。
　 　 新污染物及其转化产物种类繁多、结构复杂，传
统的靶向分析方法由于通量低且依赖于标准品，难
以满足新污染物的分析需求。 随着高分辨质谱的发

展，非靶向分析逐渐成为新污染物分析的重要手段。
高分辨率串联质谱能够提供精确质量数、同位素模

式、碎片质量数等基本信息，帮助确定分子式和进一

步阐明化学结构。 高分辨率质谱提供的庞大信息能

够帮助研究人员一次性鉴定母体和转化产物，而不

需要重复实验［１０］。 液相色谱⁃高分辨率串联质谱

（ＬＣ⁃ＨＲＭＳ ／ ＭＳ）作为有机污染物检测的常用仪器，
推动了非靶向筛查技术在新污染物识别中的应用，
尤其在识别未知转化产物方面。 然而非靶向分析获

取的质谱信息复杂，数据量大，如何从大量的质谱信

息中找到关注的化合物及其转化产物，是当前非靶

向分析面临的重要挑战［１１］。
　 　 Ｂａｎｄｅｉｒａ 等［１２］提出了分子网络的概念，基于质

谱间的谱图相似性对数据聚类，为非靶向分析提供

了新方向。 分子网络是一种强大的工具，可提供对

复杂 ＬＣ⁃ＭＳ ／ ＭＳ 数据集的全局展示和系统理

解［１３］，其最初主要用于生命科学、生物分析和药物

研究中的小分子结构鉴定，后来被引入环境非靶向

分析体系，用于识别环境中未知的化合物及其转化

产物［１４］，揭示复杂环境污染背后的化学空间［１５］。
本文对基于高分辨率串联质谱的分子网络分析方法

及其在新污染物和转化产物中的应用进行了介绍。
首先总结了分子网络的技术原理和研究进展，然后

围绕新污染物及其转化产物的分析，概述了工作流

程，并综述了分子网络技术在新污染物及其转化产

物识别中的应用，最后对分子网络在环境新污染物

及其转化产物研究中的未来发展进行了展望。
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１　 基于高分辨率串联质谱的分子网络分析

方法

　 　 串联质谱技术的发展提高了 ＭＳ ／ ＭＳ 谱图的采

集速率［１６］，然而基于有限的质谱数据库进行数据库

比对检索的方法［１７］ 已不能满足人们快速鉴定大量

物质的需求。 ２００７ 年，Ｂａｎｄｅｉｒａ 等［１８］ 提出“谱图对

（ｓｐｅｃｔｒａｌ ｐａｉｒｓ）”的概念，谱图对可以实现在没有

数据库的基础上进行物质的检索和鉴定，开辟了基

于质谱数据鉴定未知物质的新方向。 此概念最初用

于蛋白质的鉴定工作中，将鉴定沿谱图传播，从而检

测到意外修饰和多重修饰的肽。 谱图对进一步组合

形成“质谱网络” ［１２］，即分子网络的雏形。 相较于传

统的数据库检索，质谱网络试图将相关物质的不同

谱图相关联，这填补了传统方法中丢失的物质间的

重要关联信息，为依赖数据库进行蛋白质鉴定打开

了新的思路，允许有关新物质的发现。
　 　 Ｗａｔｒｏｕｓ 等［１９］ 将质谱分子网络技术引入代谢

组学中，监测微生物群落中的小分子变化，深入了解

细菌发育过程。 改进的余弦相似性算法被引入谱图

相似性打分体系［１９］，分子网络将相似的谱图聚集，
从而实现更高效的数据挖掘和化合物鉴定，同时可

以辅助监测目标化合物的修饰和降解。 质谱分子网

络技术为蛋白质组学和代谢组学中的物质分析开辟

了新的计算方法。 ２０１３ 年，分子网络的概念正式被

Ｐｉｅｔｅｒ 等［２０］ 总结提出，之后 Ｐｉｅｔｅｒ 等［２１］ 构建了开

源使用分子网络的 ＧＮＰＳ（Ｇｌｏｂａｌ Ｎａｔｕｒａｌ Ｐｒｏｄｕｃｔｓ
Ｓｏｃｉａｌ Ｍｏｌｅｃｕｌａｒ Ｎｅｔｗｏｒｋｉｎｇ）平台，使得分子网络

技术能够被广泛应用于基于质谱的代谢组学研究。
由于庞大的质谱数据的共享和开源使用，ＧＮＰＳ 也

成为目前主流的分子网络分析平台。 分子网络通过

质谱比对而构建，以找到具有相似碎裂模式的谱图。
除了解析肽分子，该技术还可鉴定非肽分子，包括具

有非线性结构的天然产物、脂质、聚糖和其他化合物

家族［２２］。 应用于微生物代谢产物研究的分子网络

根据具有不同作用方式的基因亚网络，发现了 ４ 个

非核糖体肽合成酶衍生的分子家族［２３］。 该研究发

现了此前未报道的切除、糖基化、水解和生物合成反

应的中间体及其副产物，有助于更深入地研究微生

物的生物合成能力［２４］。 为了研究环境中的抗菌转

化产物及其潜在的健康风险，Ｙｕ 等［２５］ 把分子网络

应用于制药废水进行非靶向筛选和鉴定，发现了 ３０
个未在环境中报道的抗菌转化产物，涉及羟基化、脱

氨、烷基化、氧化和乙酰化等反应。 这些研究表明，
分子网络分析的范围已经扩展到环境领域。 母体化

合物及其转化产物可以看作具有某类结构特征的分

子家族，因此，将分子网络技术应用于转化产物的研

究十分具有前景。
１．１　 分子网络技术的原理

　 　 数据驱动的分子网络技术的原理主要基于结构

和谱图紧密关联的假设。 假设分子在串联质谱分析

中获得的碎裂谱图与其原始化学结构相关［２６］，具有

相似结构的分子将表现出相似的串联质谱图。 因

此，复杂混合物中所有谱图之间的谱图相似性可以

外推到混合物中分子之间的结构相似性。 通过计算

得到的谱图相似性矩阵可以进一步可视化为分子网

络，其中每个节点都是一张质谱图，节点之间的边表

示高于用户定义的相似性评分阈值的谱图相似性。
传统的谱图相似性算法为点积算法，即通过余弦分

数将每个串联质谱图简化为多维空间中的一个矢

量，其中每个维度对应于碎片离子的质荷比（ｍ／ ｚ）
及其离子强度，然后计算空间中两个谱图矢量之间

的角度，以表示两个谱图之间的相似性［２７］。
　 　 作为分子网络分析的主要平台，ＧＮＰＳ 采用修

正的余弦相似性算法计算谱图相似性。 修正的余弦

相似性算法不仅考虑了碎片的原始 ｍ／ ｚ，同时考虑

到中性损失值，即前体离子与碎片离子的差值。 其

背后的基本原理在于对结构的单一修饰通常会导致

谱图中的片段峰子集随修饰的 ｍ／ ｚ 位移而移动（例
如，－１８ 表示失去一个水分子）。 此原理的引入促使

了串联质谱图分析思路的转变。 网络分析方法开始

考虑谱图之间的关系，不仅可以实现与参考谱图的

匹配，还能够将实验谱图对齐后通过相似性匹配成

对。 通过谱图相似性对谱图进行分组，分子网络可

以识别与网络理论中的社区（或簇）相对应的分子

家族［２６］。 分子家族是结构彼此相似的分子簇，为进

一步的数据分析提供了多种优势，可实现海量质谱

数据集的可视化和社区化，以及通过网络和社区对

污染物进行传播注释［２０］。
１．２　 分子网络技术的发展

　 　 ＧＮＰＳ 平台最初构建的分子网络工作流是基于

ＭＳ⁃Ｃｌｕｓｔｅｒ 算 法 的 “ 经 典 分 子 网 络 （ Ｃｌａｓｓｉｃａｌ
ＭＮ）”。 ＭＳ⁃Ｃｌｕｓｔｅｒ 算法可以依赖上传数据中的前

体质量和二级谱图信息将样本数据中同一物质的谱

图进行快速聚类，并在聚类中选择具有最高信噪比

的代表性谱图或得到具有高信噪比的虚拟谱图作为
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“共识谱图（ａ ｃｏｎｓｅｎｓｕｓ ｓｐｅｃｔｒｕｍ）”，从而大大缩

减成网规模，降低数据分析难度［２８］。 该种聚类策略

仅依赖有限质谱信息完成数据过滤，极易造成同分

异构体识别的缺失。
　 　 基于此，ＧＮＰＳ 平台在 ２０２０ 年引入了基于特征

的分子网络（ＦＢＭＮ） ［２９］ 作为辅助工具以解决以上

问题。 基于特征的分子网络不通过 ＭＳ⁃Ｃｌｕｓｔｅｒ 算

法进行批量聚类，而是利用成熟的质谱处理软件

（如 ＭＳ⁃ＤＩＡＬ［３０］、 ＭＺｍｉｎｅ［３１］、 ＸＣＭＳ［３２］ 等） 的功

能，在对平台上传数据前完成对一级质谱信息（如
同位素模式和保留时间）和离子淌度信息的整合工

作，进而从更多信息维度对物质进行分离，改进经典

分子网络。 借助外部工具处理所得的质谱信息，
ＦＢＭＮ 增加了以下功能：（１）通过色谱或离子淌度

信息分离产生类似二级谱图的异构体；（２）谱图注

释；（３）纳入相对定量信息，从而实现稳健的下游代

谢组学统计分析。 Ｒｏｂｉｎ 等将 ＦＢＭＮ 用于分析 ４ 个

具有不同氧化还原条件的河岸过滤点的水样，对地

表水和饮用水中的有机微污染物及其转化产物进行

可靠的鉴定，注释了 ４３ 种具有不同降解速率的抗高

血压药物，包含 ４ 种新的转化产物［１４］。 然而，物质

在质谱电离的真实环境中可以产生具有不同碎裂模

式的多个离子种类（如质子化和钠化等），这导致构

建的分子网络中同一化合物的不同加合型式分子无

法聚簇，即产生不必要的分子家族分离，限制了基于

网络的数据库传播注释。
　 　 为了克服以上瓶颈，Ｓｃｈｍｉｄ 等［３３］ 在 ＦＢＭＮ 的

基础上开发了离子特征分子网络（ ＩＩＭＮ），将色谱峰

形相关分析整合到分子网络中，以连接同一分子的

不同种类离子，以达到去冗余的目的。
　 　 以上 ３ 种类型的分子网络受限于谱图相似性算

法，无法得到分子家族间的关联信息。 Ｏｌｉｖｏｎ 等［３４］

开发的通过整合两种不同算法来生成分子网络的软

件 ＭｅｔＧｅｍ 则可以克服基于余弦的质谱相似性分

数的不足。 ＭｅｔＧｅｍ 允许通过两种算法对质谱数据

集进行分析，一种是基于 ＧＮＰＳ 平台的经典分子网

络（ＭＮ）算法，另一种基于随机邻居嵌入（ ｔ⁃ＳＮＥ）算
法［３５］。 ｔ⁃ＳＮＥ 算法是一种用于高维数据可视化的

技术，通过捕捉高维空间中的局部相似性进行降维，
同时尽量保留全局结构。 基于密切相关的集群之间

的距离，研究者可探讨集群间的关系。
　 　 国内外研究还评估了不同采集参数对基于分子

网络的非靶向筛查技术应用于海洋、河流和土壤样

品分析的影响［３６］。 Ｐａｏｌｏ 等［３７］ 比较了网络节点总

数、多变量聚类以及与频谱质量相关的指标，发现 Ｑ
Ｅｘａｃｔｉｖｅ 平台的自动增益控制、显微扫描、质量分辨

能力和动态排除是最关键的参数，有助于分子网络

在不同场景中应用参数的选择。
　 　 分子网络作为非靶向分析中的一环，在进行物

质筛查之后，还需要借助其他工具鉴定和评估物质

以达到转化产物等新污染物的全方位风险评估和危

害分析。 分子网络之后的工作重点落在结构鉴定之

上。 分子网络帮助我们找到更多关注的转化产物，
谱图相似性部分反映了结构相似性，也帮助我们进

行物质鉴定。 但是结构鉴定是一项巨大的挑战，需
要依靠计算机工具的进步来降低鉴定工作的难度，
提高鉴定准确度，加快物质鉴定速度。
　 　 目前，ＧＮＰＳ 平台托管了用于注释和其他相关

工作流程的大型谱库，可以直接从分子网络启

动［１７］。 此外，已经开发了计算机模拟质谱裂解的方

法来克服现有数据库中可用质谱数据较少所带来的

局限性。 Ａｌｌａｒｄ 等［３８］ 通过使用 ＣＦＭ⁃ＩＤ［３９］ 将天然

产物数据库（ＤＮＰ）中的海量化合物在计算机中模

拟质谱碎片化，建立了计算机数据库（ ＩＳＤＢ），使得

谱图数据库规模激增到原来的 １０ 倍以上，极大程度

地拓展了可用的谱图数据。 同理，该方法可以迁移

到环境物质模拟谱图的生成中，以构建污染物及其

转化产物的计算机数据库。 Ｇｏｒｄｏｎ 等［４０］ 报道了

ＰＦＡＳｓ 非靶向筛查的新方法，该方法通过精心策划

的结构列表和计算机预测生物 ／非生物转化产物来

构建 ＰＦＡＳｓ 化学结构数据库，结合计算机生成

ＰＦＡＳｓ 的串联质谱数据库和分子网络，对环境样品

中的 ＰＦＡＳｓ 进行全面筛查和高通量注释。 随后，
Ｒｉｃａｒｄｏ 等［４１］开发的基于分子网络的自动化扩展注

释工具 ＮＡＰ（Ｎｅｔｗｏｒｋ Ａｎｎｏｔａｔｉｏｎ Ｐｒｏｐａｇａｔｉｏｎ）被
ＧＮＰＳ 平台引入，该工具将计算机碎片算法 Ｍｅｔ⁃
Ｆｒａｇ［４２］与网络拓扑结构相结合，计算从化合物结构

数据库中检索的候选结构与邻近节点的相似性，对
候选结构重新排名，在一定程度上提高了计算机预

测候选列表中正确结构的可能性。
　 　 此外，分子网络节点使用来自多种工具的多类

信息进行增强［１７］，与物质的先验知识结合，通过集

成多维度信息，扩大分子网络的应用领域。 除了数

据驱动的分子网络策略，Ｚｈｕ 等开发的知识驱动的

多层网络技术（ＫＧＭＮ） ［４３］，具备从已知物鉴定未知

物的能力，并显著提升了物质鉴定的准确度。 该技
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术利用代谢反应网络中产物和底物存在结构相似性

和二级谱图相似性的基本原理，设计了代谢物二级

谱图“谱图借用”和“多次迭代”算法，利用标准质谱

数据库鉴定出的已知物作为种子节点，依靠代谢反

应网络进行注释的迭代和传递，突破了标准二级谱

图数据的覆盖度限制，利用较小的数据集就可实现

大规模的已知代谢物鉴定，给分子网络的构建提供

了一种新思路。 全局网络优化方法（ＮｅｔＩＤ） ［４４］ 也

基于加合物质量差、碎片、同位素以及可靠的生化转

换关系连接质谱峰，并进行全局网络优化，通过线性

规划策略产生最优且一致的网络注释结果。
　 　 分子网络基于谱图相似性连接未知物质和已知

物质，是一种非常流行、用途广泛且富有洞察力的谱

图组织方法，其参与的非靶向分析发展迅猛。 未来

的发展重点是通过集成多维度的数据和知识信

息［４５］实现知识从已知物到未知物的传播，例如对节

点添加前体质量位移、化学类别和其他参考数据信

息，以及添加节点间的差异信息，便于推测未知峰对

应的物质结构和来源［４６］。 在分子网络提供的局部

谱图连接与低维嵌入的全局相似性结构视图之间建

立联系，有望大大提高非靶向分析的便利性，具有广

阔的研究前景［１７］。
１．３　 分子网络鉴定转化产物的常规分析流程

　 　 基于分子网络分析转化产物常规的分析步骤主

要包含质谱数据获取、分子网络构建和物质鉴定三

部分。
　 　 具体流程如下。 首先采取适当的方法制备样

品，主要是分离、提取、浓缩等步骤。 其次是质谱数

据的获取和转换，常规环境样品的数据通常使用液

相色谱⁃高分辨率串联质谱获取；不同仪器采集的格

式不同，可通过 ＭＳｃｏｎｖｅｒｔ 软件［４７］将不一致的质谱

数据转换成需要的数据格式。 接着进行数据预处

理，使 用 开 源 软 件 （ ＭＳ⁃ＤＩＡＬ、 ＭＺｍｉｎｅ、 ＸＣＭＳ、
ＯＰＥＮＭＳ［４８］等）对质谱特征进行检测和提取。 经过

预处理的数据输入到平台（ＧＮＰＳ、ＭｅｔＧｅｍ 等）计

算谱图相似性，构建分子网络并利用可视化软件

（Ｃｙｔｏｓｃａｐｅ［４９］等）呈现分子网络。 通常，转化产物

研究采用分子网络技术构建分子家族后，与本地数

据库或者开源的标准质谱数据库匹配，可以从复杂

混合物的质谱网络中注释节点，实现物质注释的自

动化［５０］，此类节点被称为已知节点。 除此之外，分
子网络还可以通过分子家族将已知某类结构作为基

本骨架或者特征离子，通过网络传播注释相邻节点，

从而预测未知转化产物的结构，指导下一步的研究。
从数据预处理开始后的每一个步骤都可以通过实验

数 据 库 和 计 算 机 注 释 工 具 （ ＳＩＲＩＵＳ［５１］、
ＭＳ２ＬＤＡ［５２］、ＭｅｔＷｏｒｋ［５３］、ＮＡＰ 等）对分子网络中

的各个节点进行注释。 通过各类别的数据库检索检

验注释结果，可发现不曾出现在数据库中的未知转

化产物或者新污染物。 然后基于评估策略和先进的

智能决策工具对复杂组分中鉴定到的化合物的重要

性进行排序和评估，以此找到重点关注的转化产物。
最后使用标准品进行验证。

２　 分子网络技术识别新污染物及其转化产

物的研究进展

　 　 新污染物及其转化产物在环境中的发生和分布

已经成为一个全球性问题，并且对人类健康和环境

造成了潜在危害。 当前，分子网络作为一种相对成

熟的技术，通过大规模的污染物质谱数据库及网络

传播注释，将极大程度地提升污染物注释效率，挖掘

发现此前无法鉴定的未知物质。 已有研究将分子网

络技术应用到环境领域，显著提升了从环境样品尤

其是水样中发现新污染物的效率。 目前基于分子网

络的分析方法已经被应用于药物、ＰＦＡＳｓ、饮用水消

毒副产物（ＤＢＰｓ）、毒素等新污染物及其转化产物

的研究中。 这些研究表明，分子网络技术能够在没

有先验信息的情况下仅依赖串联质谱数据将结构相

似的物质聚成分子家族，从已知节点识别未知节点，
发现新物质，尤其是难以被识别的低丰度化合物。
然而，串联质谱谱图的噪声影响成网。 针对这些问

题进行研究可以改善分子网络的结果。 随着技术的

逐步完善，分子网络在环境转化产物研究中的应用

会被持续推进。
２．１　 分子网络在识别药物及其转化产物中的应用

　 　 分子网络技术起步于蛋白质组学，在代谢组学

研究中逐渐成熟，在天然产物的鉴定分析中广泛应

用［５０］。 最开始的研究聚焦在具有潜在药物作用的

新型生物活性化合物上［５４］。 作为细菌和真菌的次

生代谢物［５５］，抗生素、抗肿瘤药物和降胆固醇药物

等在分子网络的助力下被不断发现［５６］。 然而，新型

药物 被 发 现 可 能 具 有 持 久 性、 迁 移 性 和 毒 性

（ＰＭＴ） ［５７］，新型药物的使用及其未知转化行为为

环境带来了新的风险，其中抗生素及其转化产物由

于其可能的危害已被列为重点关注的新污染物，对
药物及其转化产物的分析鉴定十分重要。
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　 　 Ｙｕ 等［２５］开发了一种基于分子网络的非靶向筛

选策略，运用该策略从污水处理厂排放的废水中检

出了 ５２ 种抗菌药物和 ４９ 种转化产物，其中有 ３０ 种

新型抗生素转化产物尚未在环境相关研究中报道。
该研究发现的转化反应类型包括羟基化，脱氨基、烷
基化、二氯化、去甲基化、氧化和乙酰化。 并且基于

ＲＥＡＣＨ 法规对抗生素及其转化产物进行 ＰＭＴ 评

估，该研究发现大多数转化产物的 ＰＭＴ 等级均高于

母体化合物，表明新型抗生素转化产物具有不可忽

视的潜在风险。 孙卫玲等［５８］ 根据分子网络应用于

抗生素及其转化产物的研究申请了名为“同时包含

已知和潜在未知转化途径的抗生素转化产物识别方

法”的专利。
　 　 Ｗｕ 等［５９］选取 ５ 种结构相似的磺胺类药物作为

靶向新污染物，通过基于分子网络的非靶向筛选方

法探索其在实验室规模废水生物处理实验中的转化

模式，最终鉴定出 ４５ 种转化产物，其中包括新发现

的 １４ 种转化产物。 在此基础上，该研究通过转化途

径比较、反应频率分析和显性转化产物比较，总结了

磺胺类药物的 ５ 种具体转化模式。 结果表明，废水

中的磺胺类药物普遍发生蝶呤螯合和甲酰化（主要

转化途径）以及乙酰化、甲基化和脱氨反应，其中，
甲酰化作为废水中磺胺类药物转化的主要转化途径

被首次报道。 基于同样的非靶向筛查模式，该团队

利用分子网络检测了全球高消耗的抗抑郁药西酞普

兰和舍曲林在废水中的转化产物［６０］，包括 ９ 个新发

现的转化产物。 结果表明，与以往非靶向策略比较，
分子网络策略在候选转化产物的优先排序和新转化

产物挖掘方面表现更出色，尤其针对低丰度转化产

物。 后续此方法还揭示了抗抑郁药氟西汀和文拉法

辛在废水中的优势转化产物和途径［６１］。
　 　 Ｑｉａｎ 等［６２］使用网络框架将非靶向分析和配对

质量距离（ｐａｉｒｅｄ ｍａｓｓ ｄｉｓｔａｎｃｅ， ＰＭＤ）结合，开发

了简化网络分析 （ ｓｉｍｐｌｉｆｉｅｄ ｎｅｔｗｏｒｋ ａｎａｌｙｓｉｓ，
ＳＮＡ）方法，以揭示废水中复杂的转化过程。 ＳＮＡ
可以提取废水中常见的分子结构和相应的转化途

径。 研究通过 ＳＮＡ 揭示了中国 １５ 个污水处理厂废

水中不同结构的新污染物的转化途径，总共鉴定出

４ 种抗高血压药物及 ２２ 种转化产物。 研究显示废

水的各个处理环节中去除难易程度不同的污染物之

间存在明显的结构差异。 研究还发现，出水中

８０􀆰 ８１％ 的产物的质谱峰面积高于母体，强调了转化

产物风险评估的重要性。 此研究表明根据结构选择

性地采用废水处理技术有助于消除废水处理厂中顽

固的新污染物。
　 　 国外的研究团队也利用基于特征的分子网络对

地表水和饮用水中的有机微污染物及其转化产物进

行高置信度的鉴定。 Ｒｏｂｉｎ 等［１４］ 首先基于分子网

络对饮用水相关和季节依赖性化合物进行了优先级

排序和分子间连接；随后在得到的分子网络中，对
４３ 种化合物进行了注释，其中包括卡马西平和沙坦

类药物的 ４ 种新的转化产物，并对沙坦及其转化产

物在不同氧化还原条件和季节下的去除行为进行了

分组。
　 　 这一系列的研究表明，分子网络在水样中阐明

药物转化产物的优势突出，能够辅助构建和完善环

境中药物的监管治理体系。
２．２　 分子网络在识别 ＰＦＡＳｓ 及其转化产物中的

应用

　 　 ＰＦＡＳｓ 是一类合成化学品，可用作表面活性

剂、抗染色剂和防粘剂等，产量颇高。 ＰＦＡＳｓ 的毒

性和环境持久性是全球关注的问题。 为了解决

ＰＦＡＳｓ 禁用的问题，工业界开发了许多视为商业机

密的替代 ＰＦＡＳｓ。 下一代替代品的结构及其环境

危害往往是未知的。 ２０２０ 年发表在 Ｓｃｉｅｎｃｅ 期刊上

的文章通过基于质谱的非靶向检测方法研究土壤中

不同化学结构的氯代全氟聚醚羧酸盐及其地理分

布，推动了对新型 ＰＦＡＳｓ 的进一步关注［６３］。 已有

的 ＰＦＡＳｓ 筛选工作流程受到相对较小的分子数据

库和普遍缺乏的谱图数据库的限制，未能广泛应用。
　 　 基于 ｃｆｍＲ 平台的新方法［４０］ 展示了分子网络

技术和计算机预测谱图数据库在 ＰＦＡＳｓ 及其转化

产物研究中的实用性。 该方法使用基于机器学习的

竞争性碎裂建模（ＣＦＭ）算法［６４］，预测所有 ＰＦＡＳｓ
的串联质谱碎裂谱图，并使用内部化合物集合训练

了一个新的 ＣＦＭ 预测模型。 进一步通过 ＭＳｎ⁃
ｂａｓｅ［６５］ 计算实验和预测质谱之间的谱图相似性来

构建分子网络，连接潜在的 ＰＦＡＳｓ 母体⁃产物对，揭
示复杂环境介质中未被发现或者新出现的 ＰＦＡＳｓ。
水解作为大多数 ＰＦＡＳｓ 的主要非生物转化过程，在
该研究中得到充分探究。 结果表明，近一半的母体⁃
产物对的反应遵循热力学或动力学反应规则。 不遵

循常规的母体⁃产物对能够辅助识别非典型反应条

件下产生的新型 ＰＦＡＳｓ。
　 　 因此，当在环境样品中鉴定出以前未知的

ＰＦＡＳｓ 时，分子网络可以通过已知 ＰＦＡＳｓ 与合理的
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转化途径的共现增加未知物结构注释的证据权重，
帮助 ＰＦＡＳｓ 识别、连接和环境归宿研究。
２．３　 分子网络在识别微藻毒素及其转化产物中的

应用

　 　 近年来，海洋中藻类暴发［６６］，其中包括许多产

毒微藻。 这些藻类以产生亲脂性和热稳定性的毒素

而闻名。 这些毒素可以通过海洋食物链转移并积累

在贝类、螃蟹和其他水产品中［６７］，最终导致食用这

些产品的消费者发生急性疾病事件，同时这些毒素

还可能对人体健康造成长期影响，引起癌症的发生。
因此，科学家们一直关注水产品中藻毒素的组成及

其构成的潜在威胁。
　 　 早在 ２０１５ 年，国外的研究人员采用分子网络的

方法对西雅图地区夏季藻华爆发阶段的蓝藻毒素进

行了研究，发现了 ３ 种新的环肽类毒素变体，约占水

华中毒素含量的 １ ／ ２［６８］。 利用分子网络对中国黄

海北部和南海的 ５ 种利玛原甲藻菌株的细胞内毒素

谱进行了非靶向分析［６９］， 共鉴定 出 恐 龙 毒 素

（ＤＴＸ１）的 ２４ 个脂类转化物和 １ 个立体异构体，其
中 １５ 个酯类似物被首次报道。 分子网络助力毒素

的全面识别，并指明所有菌株均表现出特异性的毒

素谱，以及毒素谱可能与区域相关。 此外，小鼠急性

毒性实验表明脂化毒素毒性高于游离毒素。 因此，
毒素转化产物更应该得到紧迫关注。
２．４　 分子网络在识别 ＤＢＰｓ 中的应用

　 　 饮用水消毒过程中的一个重大问题是天然有机

物发生氯化反应，形成多种消毒副产物［７０］，其中大

多数 ＤＢＰｓ 含有至少一个氯原子，称为氯化消毒副

产物（Ｃｌ⁃ＤＢＰｓ）。 流行病学研究表明，长期暴露于

ＤＢＰｓ 与不良健康影响（包括膀胱癌、发育影响和流

产）之间存在潜在关联［７１］。 然而，现有的知识未能

明晰导致毒性的特定 Ｃｌ⁃ＤＢＰｓ。 由于化学物质的多

样性、复杂的背景信号以及高分辨质谱仪器固有的

分析波动，传统的同位素模式、质量缺陷和直接分子

式预测不足以准确识别真实环境样品中的各种 Ｃｌ⁃
ＤＢＰｓ。 研究表明，未鉴定的 Ｃｌ⁃ＤＢＰｓ 可能对观察

到的毒性有重大贡献，这突显了对新物质结构鉴定

的迫切需要，促进水样中 Ｃｌ⁃ＤＢＰｓ 的识别和分

析［７２］。
　 　 Ｈｕａｎ 等［７３］提出了一种结合机器学习与分子网

络的识别含氯化学物质的新策略。 分层机器学习框

架包含两个基于随机森林的模型，模型使用来自

ＰｕｂＣｈｅｍ［７４］ 的 １４０ 余 万 个 分 子 式 训 练， 在 对

ＮＩＳＴ２０ 的 １４ ０００ 多个唯一分子式的评估中，达到

９３􀆰 ３％的含氯分子式识别准确率和 ９２􀆰 ９％ 的精准含

氯数量的准确率。 训练好的模型被集成到 Ｃｈｌｏ⁃
ｒｏＤＢＰＦｉｎｄｅｒ 中。 ＣｈｌｏｒｏＤＢＰＦｉｎｄｅｒ 注释识别已知

和未知的含氯化合物之后，结合分子网络对筛查物

质进行结构注释。 在与自来水中阿斯巴甜氯化相关

的现有 Ｃｌ⁃ＤＢＰｓ 数据集上进行测试的结果显示，
ＣｈｌｏｒｏＤＢＰＦｉｎｄｅｒ 有效地提取了 １５９ 个特征化合

物，并通过分子网络初步注释了 １０ 个 Ｃｌ⁃ＤＢＰｓ 的

结构。 此研究团队还研究了多种串联质谱数据处理

策略，这些策略均能与分子网络结合提升物质注释

效率。 团队探讨了嵌合串联质谱谱图对谱图相似性

分析和分子网络的影响，提出了 ＤＮＭＳ２Ｐｕｒｉｆｉｅｒ［７５］

的谱图清洗流程，以便自动化提取代谢特征、分配串

联质谱谱图并清洗谱图。 该研究是对现有基于色谱

图谱和质谱数据库方法的补充，并有效改善了谱图

匹配率和分子网络结果。
　 　 可见，分子网络推动串联质谱数据注释的同时，
也促进了质谱数据预处理的发展，在相互促进中形

成更完整的体系，而不断优化的分子网络应当在环

境转化产物的研究中得到更大发展空间。
２．５　 分子网络在识别其他新污染物及其转化产物

中的应用

　 　 除了关注单一类别污染物及其转化产物，分子

网络还被用于水样中多种污染物的检测。 Ｐｒａｄｅｅｐ
等［７６］结合分子网络技术对表面活性剂、塑料添加

剂、橡胶和树脂等化合物的同一类别的物质进行聚

类，在澳大利亚的一条河流中检出 １５ 种污染物。 许

衎等［７７］为全面筛查长江下游江苏段的潜在新污染

物，耦合质谱数据库和分子网络，共识别出 １１８ 种新

污染物，涉及农药、抗生素、阻燃剂和表面活性剂等

多种类别。 该筛查策略能够在无先验信息和标准品

的情况下高通量鉴定污染物，加快水环境中新型与

未知污染物的系统化发现。 Ｄａｎｉｅｌ 等［７８］ 利用

ＦＢＭＮ 开发了液相色谱耦合质谱的先进工作流程，
允许对来自大规模空间调查的海水物质组成进行可

扩展的比较和映射，以及未知化合物的分子家族注

释。 研究表明，有机物化学型在极端降雨后发生了

显著变化，这种转变的分子驱动因素可归因于多种

合成化学品，强调了人为影响。 此数据分析流程为

未来海洋生态系统的分子制图和监测提供了一个可

扩展的框架，将有助于对化学污染如何影响海洋进

行评估。

·９３·
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　 　 此外，分子网络也拓展到不同环境介质中或者

不同场景下进行污染物监测，包括人组织样品、动
物、植物、微生物、土壤、大气等环境样品的研究，这
表明分子网络对环境样品具有普适性。 Ｂｒｅｎｄａｎ 等

使用分子网络筛选出两种喹硫平在人体内的代谢产

物［７９］。 Ａｌｌｅｇｒａ 等［８０］将分子网络用于挖掘从患者肺

部分离的喹诺酮类药物的转化产物，在肺组织中发

现了 ４ 种转化产物。 Ｈｕ 等［８１］ 结合点击化学⁃质谱

探针（ＣＣ⁃ＭＳ）和分子网络技术深入分析了大鼠体

内邻苯二甲酸二（２⁃乙基己基）酯（ＤＥＨＰ）的代谢足

迹。 该研究筛选出 ２４７ 个潜在的 ＤＥＨＰ 代谢物，通
过分子网络注释了 ４ 种代谢物类型（邻苯二甲酸单

乙基己基酯衍生物、２⁃乙基己醇衍生物、葡糖苷酸偶

联物和邻苯二甲酸酯二酯类物质），并提出一种可

能的大鼠 ＤＥＨＰ 代谢的互补途径。 Ｗａｎｇ 等［８２］ 构

建了化学衍生化⁃分子网络方法，揭示肠道微生物

群⁃宿主共代谢中的羧化代谢组，包括脂肪酸、胆汁

酸、Ｎ⁃酰基氨基酸、苯并杂环酸、芳香酸和其他未知

的小规模分子簇，表明分子网络可以关联环境小分

子与代谢物质，促进环境与健康的关联研究。 Ｈｕ
等［８３］通过基于傅里叶变换离子回旋共振质谱（ＦＴ⁃
ＩＣＲ⁃ＭＳ）的反应组学和分子网络分析，研究了污泥

生物炭衍生的溶解有机物（ＤＯＭｓ）在污泥热解下的

转化途径。 研究发现母体⁃产物对的数量随着热解

温度的降低而增加。 网络分析揭示了转化过程中

ＤＯＭｓ 的复杂性，阐明了 ＤＯＭｓ 生成的潜在机制，
为污泥热解工艺优化和有害物质控制提供了理论支

持。 Ｐａｐａｚｉａｎ 等［８４］通过集成开源化学信息学和计

算工作流程，利用分子网络实现大气颗粒物中有机

化合物的广泛分子表征，包括遗留的持久性有机污

染物、多环芳烃（ＰＡＨｓ）、增塑剂、杀虫剂和相关的

转化中间体，促进了分子水平上对污染空气来源和

影响的理解。 Ａｌｅｘａｎｄｅｒ 等［８５］使用分子网络探索了

室内环境气体中多个化学家族如何受到人类活动的

影响，发现由于人类居住而积累的挥发物部分似乎

比建筑环境本身排放的部分对人类健康更有害，为
医院或办公室环境的改善提供参考。
　 　 这些研究表明，分子网络技术已经在多种环境

转化产物的分析中被广泛应用，并且有良好的发展

前景。

３　 总结和展望

　 　 分子网络为环境转化产物以及新污染物的研究

提供了新的思路。 将分子网络技术应用到环境分析

中，研究者能对环境中新污染物及其转化产物进行

快速、高效、全面地识别和鉴定，完善环境风险评估

并改进污水处理工艺。 然而，分子网络最初用于天

然产物的挖掘，而环境领域关注的物质大部分是人

为产生的，两者并不完全一致。 因此，目前应用于环

境领域的分子网络技术仍然存在以下不足之处，在
日后的发展中需要完善。 （１）分子网络对于谱图相

似性的表征还有待改进，以提高结构相似性物质聚

类的准确度。 （２）针对部分类别新污染物成网率不

佳的问题，分子网络技术可以叠加该类污染物的类

别特征来针对性促进成网。 （３）在网络传播注释方

面，结果的假阳性率仍然较高，同样可以结合单一类

别污染物的其他信息来提高注释准确率。 总之，未
来的分子网络技术还需集成多维度的数据和知识信

息，实现知识从已知物到未知物的传播，加快物质鉴

定速度，提高鉴定准确度，以揭示环境中污染物的全

貌，推进化合物的环境行为和毒理学特性的研究。

参考文献：

［１］ 　 Ｇｕｏ Ｍ Ｔ， Ｙｕａｎ Ｑ Ｂ， Ｙａｎｇ Ｊ． Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｓｃｉｅｎｃｅ ＆
Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ， ２０１２， ３５（１１）： ８７
郭美婷， 袁青彬， 杨健． 环境科学与技术， ２０１２， ３５（１１）： ８７

［２］ 　 Ｗａｎｇ Ｂ， Ｄｅｎｇ Ｓ Ｂ， Ｈｕａｎｇ Ｊ， ｅｔ ａｌ． Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｃｈｅｍｉｓ⁃
ｔｒｙ， ２０１３， ３２（７）： １１２９
王斌， 邓述波， 黄俊， 等． 环境化学， ２０１３， ３２（７）： １１２９

［３］ 　 Ｒｙｕ Ｈ， Ｌｉ Ｂ， Ｄｅ Ｇｕｉｓｅ Ｓ， ｅｔ ａｌ． Ｊ Ｈａｚａｒｄ Ｍａｔｅｒ， ２０２１， ４０８：
１２４４３７

［４］ 　 Ｌｉ Ｂ⁃Ｂ， Ｈｕ Ｌ⁃Ｘ， Ｙａｎｇ Ｙ⁃Ｙ， ｅｔ ａｌ． Ｅｎｖｉｒｏｎ Ｐｏｌｌｕｔ， ２０２０， ２６０：
１１３９９６

［５］ 　 Ｂｅｎ Ｙ， Ｆｕ Ｃ， Ｈｕ Ｍ， ｅｔ ａｌ． Ｅｎｖｉｒｏｎ Ｒｅｓ， ２０１９， １６９： ４８３
［６］ 　 Ｎｏｇｕｅｒａ⁃Ｏｖｉｅｄｏ Ｋ， Ａｇａ Ｄ Ｓ． Ｊ Ｈａｚａｒｄ Ｍａｔｅｒ， ２０１６， ３１６：

２４２
［７］ 　 Ｌｏｏｓ Ｒ， Ｃａｒｖａｌｈｏ Ｒ， Ａｎｔóｎｉｏ Ｄ Ｃ， ｅｔ ａｌ． Ｗａｔｅｒ Ｒｅｓ， ２０１３，

４７（１７）： ６４７５
［８］ 　 Ａｃｈｅｒｍａｎｎ Ｓ， Ｂｉａｎｃｏ Ｖ， Ｍａｎｓｆｅｌｄｔ Ｃ Ｂ， ｅｔ ａｌ． Ｅｎｖｉｒｏｎ Ｓｃｉ

Ｔｅｃｈｎｏｌ， ２０１８， ５２（１１）： ６２６５
［９］ 　 Ｌｉ Ｊ， Ｚｈａｏ Ｌ， Ｆｅｎｇ Ｍ， ｅｔ ａｌ． Ｗａｔｅｒ Ｒｅｓ， ２０２１， ２０２： １１７４６３
［１０］ 　 Ｈｏｌｌｅｎｄｅｒ Ｊ， Ｓｃｈｙｍａｎｓｋｉ Ｅ Ｌ， Ｓｉｎｇｅｒ Ｈ Ｐ， ｅｔ ａｌ． Ｅｎｖｉｒｏｎ

Ｓｃｉ Ｔｅｃｈｎｏｌ， ２０１７， ５１（２０）： １１５０５
［１１］ 　 Ｌｉ Ｄ， Ｌｉａｎｇ Ｗ， Ｆｅｎｇ Ｘ， ｅｔ ａｌ． ＴｒＡＣ⁃Ｔｒｅｎｄｓ Ａｎａｌ Ｃｈｅｍ，

２０２１， １４３： １１６４０９
［１２］ 　 Ｂａｎｄｅｉｒａ Ｎ． ＢｉｏＴｅｃｈｎｉｑｕｅｓ， ２００７， ４２（６）： ６８７
［１３］ 　 Ｌｉｕ Ｙ， Ｚｈａｎｇ Ｙ， Ｖｅｎｎｅｋｅｎｓ Ｔ， ｅｔ ａｌ． Ａｎａｌ Ｃｈｅｍ， ２０２３， ９５

（２２）： ８４３３
［１４］ 　 Ｏｂｅｒｌｅｉｔｎｅｒ Ｄ， Ｓｃｈｍｉｄ Ｒ， Ｓｃｈｕｌｚ Ｗ， ｅｔ ａｌ． Ａｎａｌ Ｂｉｏａｎａｌ

Ｃｈｅｍ， ２０２１， ４１３（２１）： ５２９１
［１５］ 　 Ｄｅ ｌａ Ｖｅｇａ ｄｅ Ｌｅóｎ Ａ， Ｂａｊｏｒａｔｈ Ｊ． Ｆｕｔｕｒｅ Ｍｅｄ Ｃｈｅｍ，

２０１６， ８（１４）： １７６９
［１６］ 　 Ｐｉｃó Ｙ， Ｂａｒｃｅｌó Ｄ． Ａｎａｌ Ｂｉｏａｎａｌ Ｃｈｅｍ， ２０１５， ４０７ （ ２１）：

·０４·



　 第 １ 期 谈晓梅，等：基于分子网络技术识别新污染物及其转化产物的研究进展

６２５７
［１７］　 ｄｅ Ｊｏｎｇｅ Ｎ Ｆ， Ｍｉｌｄａｕ Ｋ， Ｍｅｉｊｅｒ Ｄ， ｅｔ ａｌ． Ｍｅｔａｂｏｌｏｍｉｃｓ，

２０２２， １８（１２）： １０３
［１８］　 Ｂａｎｄｅｉｒａ Ｎ， Ｔｓｕｒ Ｄ， Ｆｒａｎｋ Ａ， ｅｔ ａｌ． Ｐｒｏｃ Ｎａｔｌ Ａｃａｄ Ｓｃｉ Ｕ

Ｓ Ａ， ２００７， １０４（１５）： ６１４０
［１９］　 Ｗａｔｒｏｕｓ Ｊ， Ｒｏａｃｈ Ｐ， Ａｌｅｘａｎｄｒｏｖ Ｔ， ｅｔ ａｌ． Ｐｒｏｃ Ｎａｔｌ Ａｃａｄ

Ｓｃｉ Ｕ Ｓ Ａ， ２０１２， １０９（２６）： Ｅ１７４３
［２０］　 Ｙａｎｇ Ｊ Ｙ， Ｓａｎｃｈｅｚ Ｌ Ｍ， Ｒａｔｈ Ｃ Ｍ， ｅｔ ａｌ． Ｊ Ｎａｔ Ｐｒｏｄ， ２０１３，

７６（９）： １６８６
［２１］　 Ｗａｎｇ Ｍ， Ｃａｒｖｅｒ Ｊ Ｊ， Ｐｈｅｌａｎ Ｖ Ｖ， ｅｔ ａｌ． Ｎａｔ Ｂｉｏｔｅｃｈｎｏｌ，

２０１６， ３４（８）： ８２８
［２２］　 Ｇｕｔｈａｌｓ Ａ， Ｗａｔｒｏｕｓ Ｊ Ｄ， Ｄｏｒｒｅｓｔｅｉｎ Ｐ Ｃ， ｅｔ ａｌ． Ｍｏｌ Ｂｉｏ⁃

Ｓｙｓｔ， ２０１２， ８（１０）： ２５３５
［２３］　 Ｎｇｕｙｅｎ Ｄ Ｄ， Ｗｕ Ｃ⁃Ｈ， Ｍｏｒｅｅ Ｗ Ｊ， ｅｔ ａｌ． Ｐｒｏｃ Ｎａｔｌ Ａｃａｄ

Ｓｃｉ Ｕ Ｓ Ａ， ２０１３， １１０（２８）： Ｅ２６１１
［２４］　 Ｌｉｕ Ｗ⁃Ｔ， Ｌａｍｓａ Ａ， Ｗｏｎｇ Ｗ Ｒ， ｅｔ ａｌ． Ｊ Ａｎｔｉｂｉｏｔ， ２０１４， ６７

（１）： ９９
［２５］　 Ｙｕ Ｎ， Ｄｅｎｇ Ｙ， Ｗａｎｇ Ｘ， ｅｔ ａｌ． Ｅｎｖｉｒｏｎ Ｓｃｉ Ｔｅｃｈｎｏｌ， ２０２３，

５７（２２）： ８３３５
［２６］　 Ｂｅｎｉｄｄｉｒ Ｍ Ａ， Ｂｉｎｋａｎｇ Ｋ， Ｇｅｎｔａ⁃Ｊｏｕｖｅ Ｇ， ｅｔ ａｌ． Ｎａｔ Ｐｒｏｄ

Ｒｅｐ， ２０２１， １１（３８）： １９６７
［２７］　 Ｓｔｅｉｎ Ｓ Ｅ， Ｓｃｏｔｔ Ｄ Ｒ． Ｊ Ａｍ Ｓｏｃ Ｍａｓｓ Ｓｐｅｃｔｒｏｍ， １９９４， ５

（９）： ８５９
［２８］　 Ｆｒａｎｋ Ａ Ｍ， Ｂａｎｄｅｉｒａ Ｎ， Ｓｈｅｎ Ｚ， ｅｔ ａｌ． Ｊ Ｐｒｏｔｅｏｍｅ Ｒｅｓ，

２００８， ７（１）： １１３
［２９］　 Ｎｏｔｈｉａｓ Ｌ⁃Ｆ， Ｐｅｔｒａｓ Ｄ， Ｓｃｈｍｉｄ Ｒ， ｅｔ ａｌ． Ｎａｔ Ｍｅｔｈｏｄｓ，

２０２０， １７（９）： ９０５
［３０］　 Ｔｓｕｇａｗａ Ｈ， Ｃａｊｋａ Ｔ， Ｋｉｎｄ Ｔ， ｅｔ ａｌ． Ｎａｔ Ｍｅｔｈｏｄｓ， ２０１５， １２

（６）： ５２３
［３１］　 Ｐｌｕｓｋａｌ Ｔ， Ｃａｓｔｉｌｌｏ Ｓ， Ｖｉｌｌａｒ⁃Ｂｒｉｏｎｅｓ Ａ， ｅｔ ａｌ． ＢＭＣ Ｂｉｏｉｎｆ，

２０１０， １１（１）： ３９５
［３２］　 Ｓｍｉｔｈ Ｃ Ａ， Ｗａｎｔ Ｅ Ｊ， Ｏ’ Ｍａｉｌｌｅ Ｇ， ｅｔ ａｌ． Ａｎａｌ Ｃｈｅｍ，

２００６， ７８（３）： ７７９
［３３］　 Ｓｃｈｍｉｄ Ｒ， Ｐｅｔｒａｓ Ｄ， Ｎｏｔｈｉａｓ Ｌ⁃Ｆ， ｅｔ ａｌ． Ｎａｔ Ｃｏｍｍｕｎ，

２０２１， １２（１）： ３８３２
［３４］　 Ｏｌｉｖｏｎ Ｆ， Ｅｌｉｅ Ｎ， Ｇｒｅｌｉｅｒ Ｇ， ｅｔ ａｌ． Ａｎａｌ Ｃｈｅｍ， ２０１８， ９０

（２３）： １３９００
［３５］　 Ｌａｕｒｅｎｓ Ｖ Ｄ Ｍ， Ｈｉｎｔｏｎ Ｇ． Ｊ Ｍａｃｈ Ｌｅａｒｎ Ｒｅｓ， ２００８， ９

（２６０５）： ２５７９
［３６］　 Ａｆｏｕｌｌｏｕｓｓ Ｓ， Ｂａｌｓａｍ Ａ， Ａｌｌｃｏｃｋ Ａ Ｌ， ｅｔ ａｌ． Ｍｅｔａｂｏｌｉｔｅｓ，

２０２２， １２（３）： ２４５
［３７］　 Ｓｔｉｎｃｏｎｅ Ｐ， Ｐａｋｋｉｒ Ｓｈａｈ Ａ Ｋ， Ｓｃｈｍｉｄ Ｒ， ｅｔ ａｌ． Ａｎａｌ

Ｃｈｅｍ， ２０２３， ９５（３４）： １２６７３
［３８］　 ＭｃＥａｃｈｒａｎ Ａ Ｄ， Ｂａｌａｂｉｎ Ｉ， Ｃａｔｈｅｙ Ｔ， ｅｔ ａｌ． Ｓｃｉ Ｄａｔａ，

２０１９， ６（１）： １４１
［３９］　 Ｗａｎｇ Ｆ， Ａｌｌｅｎ Ｄ， Ｔｉａｎ Ｓ， ｅｔ ａｌ． Ｎｕｃｌｅｉｃ Ａｃｉｄｓ Ｒｅｓ， ２０２２，

５０（Ｗ１）： Ｗ１６５
［４０］　 Ｇｅｔｚｉｎｇｅｒ Ｇ Ｊ， Ｈｉｇｇｉｎｓ Ｃ Ｐ， Ｆｅｒｇｕｓｏｎ Ｐ Ｌ． Ａｎａｌ Ｃｈｅｍ，

２０２１， ９３（５）： ２８２０
［４１］　 ｄａ Ｓｉｌｖａ Ｒ Ｒ， Ｗａｎｇ Ｍ， Ｎｏｔｈｉａｓ Ｌ⁃Ｆ， ｅｔ ａｌ． ＰＬｏＳ Ｃｏｍｐｕｔ

Ｂｉｏｌ， ２０１８， １４（４）： ｅ１００６０８９
［４２］　 Ｒｕｔｔｋｉｅｓ Ｃ， Ｓｃｈｙｍａｎｓｋｉ Ｅ Ｌ， Ｗｏｌｆ Ｓ， ｅｔ ａｌ． Ｊ Ｃｈｅｍｉｎｆ，

２０１６， ８（１）： ３
［４３］　 Ｚｈｏｕ Ｚ， Ｌｕｏ Ｍ， Ｚｈａｎｇ Ｈ， ｅｔ ａｌ． Ｎａｔ Ｃｏｍｍｕｎ， ２０２２， １３

（１）： ６６５６
［４４］　 Ｃｈｅｎ Ｌ， Ｌｕ Ｗ， Ｗａｎｇ Ｌ， ｅｔ ａｌ． Ｎａｔ Ｍｅｔｈｏｄｓ， ２０２１， １８

（１１）： １３７７

［４５］ 　 Ｓｈｅｎ Ｓ Ｑ， Ｌｉ Ａ Ｍ， Ｈｕａｎｇ Ｙ Ｊ， ｅｔ ａｌ． Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｃｈｅｍ⁃
ｉｓｔｒｙ， ２０２２， ４１（１０）： ３１３５
申珊齐， 李爱民， 黄雅娟， 等． 环境化学， ２０２２， ４１（ １０）：
３１３５

［４６］ 　 Ｃａｉ Ｙ， Ｚｈｏｕ Ｚ， Ｚｈｕ Ｚ⁃Ｊ． ＴｒＡＣ⁃Ｔｒｅｎｄｓ Ａｎａｌ Ｃｈｅｍ， ２０２３，
１５８： １１６９０３

［４７］ 　 Ａｄｕｓｕｍｉｌｌｉ Ｒ， Ｍａｌｌｉｃｋ Ｐ． Ｍｅｔｈｏｄｓ Ｍｏｌ Ｂｉｏｌ， ２０１７， １５５０：
３３９

［４８］ 　 Ｒｕｒｉｋ Ｍ， Ａｌｋａ Ｏ， Ａｉｃｈｅｌｅｒ Ｆ， ｅｔ ａｌ． Ｍｅｔｈｏｄｓ Ｍｏｌ Ｂｉｏｌ，
２０２０， ２１０４： ４９

［４９］ 　 Ｓｈａｎｎｏｎ Ｐ， Ｍａｒｋｉｅｌ Ａ， Ｏｚｉｅｒ Ｏ， ｅｔ ａｌ． Ｇｅｎｏｍｅ Ｒｅｓ， ２００３，
１３（１１）： ２４９８

［５０］ 　 Ｒａｍｏｓ Ａ Ｅ Ｆ， Ｅｖａｎｎｏ Ｌ， Ｐｏｕｐｏｎ Ｅ， ｅｔ ａｌ． Ｎａｔ Ｐｒｏｄ Ｒｅｐ，
２０１９， ３６（７）： ９６０

［５１］ 　 Ｄüｈｒｋｏｐ Ｋ， Ｆｌｅｉｓｃｈａｕｅｒ Ｍ， Ｌｕｄｗｉｇ Ｍ， ｅｔ ａｌ． Ｎａｔ Ｍｅｔｈｏｄｓ，
２０１９， １６（４）： ２９９

［５２］ 　 ｖａｎ ｄｅｒ Ｈｏｏｆｔ Ｊ Ｊ Ｊ， Ｗａｎｄｙ Ｊ， Ｂａｒｒｅｔｔ Ｍ Ｐ， ｅｔ ａｌ． Ｐｒｏｃ Ｎａｔｌ
Ａｃａｄ Ｓｃｉ Ｕ Ｓ Ａ， ２０１６， １１３（４８）： １３７３８

［５３］ 　 Ｂｅａｕｘｉｓ Ｙ， Ｇｅｎｔａ⁃Ｊｏｕｖｅ Ｇ． Ｂｉｏｉｎｆｏｒｍａｔｉｃｓ， ２０１８， ３５（１０）：
１７９５

［５４］ 　 Ｍｅｄｅｍａ Ｍ Ｈ， Ｂｌｉｎ Ｋ， Ｃｉｍｅｒｍａｎｃｉｃ Ｐ， ｅｔ ａｌ． Ｎｕｃｌｅｉｃ Ａｃｉｄｓ
Ｒｅｓ， ２０１１， ３９（ｓｕｐｐｌ＿２）： Ｗ３３９

［５５］ 　 Ｔａｎｇｅｒｉｎａ Ｍ Ｍ Ｐ， Ｆｕｒｔａｄｏ Ｌ Ｃ， Ｌｅｉｔｅ Ｖ Ｍ Ｂ， ｅｔ ａｌ． ＰＬｏＳ
Ｏｎｅ， ２０２０， １５（１２）： ０２４４３８５

［５６］ 　 Ｒｏｓｓ Ａ Ｃ， Ｇｕｌｌａｎｄ Ｌ Ｅ Ｓ， Ｄｏｒｒｅｓｔｅｉｎ Ｐ Ｃ， ｅｔ ａｌ． ＡＣＳ Ｓｙｎｔｈ
Ｂｉｏｌ， ２０１５， ４（４）： ４１４

［５７］ 　 Ｈｕａｎｇ Ｃ， Ｊｉｎ Ｂ， Ｈａｎ Ｍ， ｅｔ ａｌ． Ｊ Ｈａｚａｒｄ Ｍａｔｅｒ Ｌｅｔｔ， ２０２１，
２： １０００２６

［５８］ 　 Ｓｕｎ Ｗ Ｌ， Ｈｕ Ｊ Ｒ， Ｌｉｕ Ｙ， ｅｔ ａｌ． Ｃｈｉｎａ Ｐａｔｅｎｔ，
２０２３１１１３２０７５􀆰 ０． ２０２３⁃０９⁃０５
孙卫玲， 胡景润， 刘一， 等． 中国专利， ２０２３１１１３２０７５􀆰 ０．
２０２３⁃０９⁃０５

［５９］ 　 Ｗｕ Ｇ， Ｑｉａｎ Ｙ， Ｆａｎ Ｆ， ｅｔ ａｌ． Ｗａｔｅｒ Ｒｅｓ， ２０２３， ２３５： １１９８９５
［６０］ 　 Ｗｕ Ｇ， Ｗａｎｇ Ｘ， Ｚｈａｎｇ Ｘ， ｅｔ ａｌ． Ｗａｔｅｒ Ｒｅｓ， ２０２３， ２３２：

１１９５０９
［６１］ 　 Ｗｕ Ｇ， Ｗｕ Ｔ， Ｃｈｅｎ Ｙ， ｅｔ ａｌ． Ｓｃｉ Ｔｏｔａｌ Ｅｎｖｉｒｏｎ， ２０２４， ９０７：

１６７７２７
［６２］ 　 Ｑｉａｎ Ｙ， Ｇｕａｎ Ｌ， Ｋｅ Ｙ， ｅｔ ａｌ． Ｗａｔｅｒ Ｒｅｓ， ２０２４， ２５３：

１２１２９９
［６３］ 　 Ｗａｓｈｉｎｇｔｏｎ Ｊ Ｗ， Ｒｏｓａｌ Ｃ Ｇ， ＭｃＣｏｒｄ Ｊ Ｐ， ｅｔ ａｌ． Ｓｃｉｅｎｃｅ，

２０２０， ３６８（６４９５）： １１０３
［６４］ 　 Ａｌｌｅｎ Ｆ， Ｇｒｅｉｎｅｒ Ｒ， Ｗｉｓｈａｒｔ Ｄ． Ｍｅｔａｂｏｌｏｍｉｃｓ， ２０１５， １１

（１）： ９８
［６５］ 　 Ｇａｔｔｏ Ｌ， Ｌｉｌｌｅｙ Ｋ Ｓ． Ｂｉｏｉｎｆｏｒｍａｔｉｃｓ， ２０１１， ２８（２）： ２８８
［６６］ 　 Ｘｉａｏ Ｘ， Ａｇｕｓｔí Ｓ， Ｐａｎ Ｙ， ｅｔ ａｌ． Ｅｎｖｉｒｏｎ Ｓｃｉ Ｔｅｃｈｎｏｌ， ２０１９，

５３（２２）： １３０３１
［６７］ 　 Ｔｏｒｇｅｒｓｅｎ Ｔ， Ａａｓｅｎ Ｊ， Ａｕｎｅ Ｔ． Ｔｏｘｉｃｏｎ， ２００５， ４６（５）： ５７２
［６８］ 　 Ｔｅｔａ Ｒ， Ｄｅｌｌａ Ｓａｌａ Ｇ， Ｇｌｕｋｈｏｖ Ｅ， ｅｔ ａｌ． Ｅｎｖｉｒｏｎ Ｓｃｉ Ｔｅｃｈｎ⁃

ｏｌ， ２０１５， ４９（２４）： １４３０１
［６９］ 　 Ｗｕ Ｈ， Ｃｈｅｎ Ｊ， Ｐｅｎｇ Ｊ， ｅｔ ａｌ． Ｅｎｖｉｒｏｎ Ｓｃｉ Ｔｅｃｈｎｏｌ， ２０２０，

５４（１９）： １２３６６
［７０］ 　 Ｒｉｃｈａｒｄｓｏｎ Ｓ Ｄ， Ｋｉｍｕｒａ Ｓ Ｙ． Ａｎａｌ Ｃｈｅｍ， ２０２０， ９２（ １）：

４７３
［７１］ 　 Ｖｉｌｌａｎｕｅｖａ Ｃ Ｍ， Ｃｏｒｄｉｅｒ Ｓ， Ｆｏｎｔ⁃Ｒｉｂｅｒａ Ｌ， ｅｔ ａｌ． Ｃｕｒｒ Ｅｎ⁃

ｖｉｒｏｎ Ｈｅａｌｔｈ Ｒｅｐ， ２０１５， ２（１）： １０７
［７２］ 　 Ｍｉｔｃｈ Ｗ Ａ， Ｒｉｃｈａｒｄｓｏｎ Ｓ Ｄ， Ｚｈａｎｇ Ｘ， ｅｔ ａｌ． Ｎａｔ Ｗａｔｅｒ，

２０２３， １（４）： ３３６

·１４·



色 谱 第 ４３ 卷

［７３］　 Ｚｈａｏ Ｔ， Ｗａｗｒｙｋ Ｎ Ｊ Ｐ， Ｘｉｎｇ Ｓ， ｅｔ ａｌ． Ａｎａｌ Ｃｈｅｍ， ２０２４，
９６（６）： ２５９０

［７４］　 Ｋｉｍ Ｓ， Ｃｈｅｎ Ｊ， Ｃｈｅｎｇ Ｔ， ｅｔ ａｌ． Ｎｕｃｌｅｉｃ Ａｃｉｄｓ Ｒｅｓ， ２０２２，
５１（Ｄ１）： Ｄ１３７３

［７５］　 Ｚｈａｏ Ｔ， Ｘｉｎｇ Ｓ， Ｙｕ Ｈ， ｅｔ ａｌ． Ａｎａｌ Ｃｈｅｍ， ２０２３， ９５（３５）：
１３０１８

［７６］　 Ｄｅｗａｐｒｉｙａ Ｐ， Ｒｏｕｓｉｓ Ｎ， Ｒａｕｅｒｔ Ｃ， ｅｔ ａｌ． ＡＣＳ ＥＳ＆Ｔ Ｗａｔｅｒ，
２０２３， ３（８）： ２５０２

［７７］　 Ｘｕ Ｋ， Ｗａｎｇ Ｘ Ｂ， Ｙｕ Ｎ Ｙ， ｅｔ ａｌ． Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｃｈｉｎｅｓｅ Ｍａｓｓ
Ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙ Ｓｏｃｉｅｔｙ， ２０２３， ４４（２）： ２６７
许衎， 王学兵， 于南洋， 等． 质谱学报， ２０２３， ４４（２）： ２６７

［７８］　 Ｐｅｔｒａｓ Ｄ， Ｍｉｎｉｃｈ Ｊ Ｊ， Ｃａｎｃｅｌａｄａ Ｌ Ｂ， ｅｔ ａｌ． Ｃｈｅｍｏｓｐｈｅｒｅ，
２０２１， ２７１： １２９４５０

［７９］　 Ｌｅ Ｄａｒé Ｂ， Ｆｅｒｒｏｎ Ｐ⁃Ｊ， Ａｌｌａｒｄ Ｐ⁃Ｍ， ｅｔ ａｌ． Ｓｃｉ Ｒｅｐ， ２０２０，

１０（１）： １９９２１
［８０］ 　 Ａｒｏｎ Ａ Ｔ， Ｇｅｎｔｒｙ Ｅ Ｃ， ＭｃＰｈａｉｌ Ｋ Ｌ， ｅｔ ａｌ． Ｎａｔ Ｐｒｏｔｏｃ，

２０２０， １５（６）： １９５４
［８１］ 　 Ｈｕ Ｙ⁃Ｎ， Ｚｈａｎ Ｊ⁃Ｔ， Ｂａｉ Ｐ⁃Ｒ， ｅｔ ａｌ． Ｊ Ｈａｚａｒｄ Ｍａｔｅｒ， ２０２３，

４５２： １３１１９０
［８２］ 　 Ｗａｎｇ Ｙ⁃Ｚ， Ｃｈｅｎ Ｙ⁃Ｙ， Ｗｕ Ｘ⁃Ｚ， ｅｔ ａｌ． Ａｎａｌ Ｃｈｅｍ， ２０２３， ９５

（３０）： １１５５０
［８３］ 　 Ｈｕ Ａ， Ｚｈｅｎｇ Ｙ， Ｗａｎｇ Ｚ， ｅｔ ａｌ． Ｃｈｅｍｏｓｐｈｅｒｅ， ２０２３， ３４２：

１４０１４９
［８４］ 　 Ｐａｐａｚｉａｎ Ｓ， Ｄ’Ａｇｏｓｔｉｎｏ Ｌ Ａ， Ｓａｄｉｋｔｓｉｓ Ｉ， ｅｔ ａｌ． Ｃｏｍｍｕｎ

Ｅａｒｔｈ Ｅｎｖｉｒｏｎ， ２０２２， ３（１）： ３５
［８５］ 　 Ａｋｓｅｎｏｖ Ａ Ａ， Ｋｏｅｌｍｅｌ Ｊ Ｐ， Ｌｉｎ Ｅ Ｚ， ｅｔ ａｌ． Ｅｎｖｉｒｏｎ Ｓｃｉ

Ｔｅｃｈｎｏｌ Ｌｅｔｔ， ２０２３， １０（１１）： ９６５

·２４·




