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【主持人按语】从环境管理角度来看,新污染物一般是指新近发现或被关注,对生态环境或

人体健康存在风险,尚未纳入管理或者现有管理措施不足以有效防控其风险的污染物.新污染物是

全球环境领域研究热点之一,我国于2022年发布实施《新污染物治理行动方案》,全面推进新污染

物治理工作,是当前我国生态环境科技创新的重点领域.环境中新污染物种类繁多且总体浓度较

低,建立新污染物检测方法是掌握新污染物的环境暴露水平、治理新污染物的重要基础.本专栏围

绕新污染物的检测技术进行讨论,其中《PFAS高分辨率质谱数据的非靶标识别技术综述》聚焦典

型新污染物全氟及多氟烷基物质(PFAS),系统梳理了如何基于高分辨质谱检测数据建立PFAS
的非靶标识别技术,从识别框架、策略、软件等角度展开讨论,可为新污染物筛查提供科技支撑.《基
于原位形成低共熔溶剂的酸诱导—分散液液微萃取/高效液相色谱法测定环境水样中烷基酚》以癸

酸钠为萃取剂,建立了一种原位检测水样中烷基酚的方法,具有简单、快速、灵敏、低成本和绿色等

优点,成功应用于黄河水、湖水、卫河水样中烷基酚的测定,也为开发新污染物原位检测技术提供了

借鉴.
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  摘 要:全氟及多氟烷基物质(per-andpolyfluoroalkylsubstances,PFAS)使用广泛,在环境中难以降解,且
具有生物富集性、迁移性和毒性,引发全球关注.PFAS种类繁多,基于高分辨率质谱的非靶标分析是发现环境中未

知PFAS的主要方法,而高效识别技术是其中的难点.系统梳理了PFAS非靶标识别技术的框架,总结了不同

PFAS非靶标识别策略的应用情况与优缺点,比较了不同PFAS非靶标识别开源软件的特点,以期为环境未知

PFAS的精准识别、溯源和管控提供科技支撑.
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根据经济合作及发展组织(organisationforeconomicco-operationanddevelopment,OECD)的定义[1],
全氟及多氟烷基物质(per-andpolyfluoroalkylsubstances,PFAS)是含有至少一个全氟甲基或亚甲基碳原

子(没有任何H/Cl/Br/I原子与其相连)的氟化物质.据初步统计,具有这种结构的物质已超过700万种[2],
广泛应用于消防、电镀、食品包装、纺织印染等工业领域[3].研究表明,PFAS在全球环境介质中普遍检出,且
已经对生态环境和人体健康产生不利影响,作为一类新污染物受到全球重点关注[4-6].2012年,PLACE等[7]

尝试使用非靶标分析方法(nontargetanalysis)对水成膜泡沫灭火剂中未知PFAS进行识别,鉴定出10类

30种PFAS,引发了研究者兴趣.
以“PFAS”,“nontargetORnontargetedORsuspectscreening”为主题词,在 WebofScience数据库进

行论文搜索(检索时间截至2024年10月31日),根据内容相关性筛选出461篇,其历年发表的论文数量如

图1所示.自2019年开始,每年发表的论文数量呈现快速增长趋势,主要集中在2022-2024年.目前,PFAS
非靶标分析方法已经广泛应用于水体[8]、大气[9]、土壤[10]、生物体[11]、人体组织[12]、饮用水[13]、工业生产过

程及工业品[14-15]、污水处理系统[16]等样品分析中.
非靶标分析方法一般包括样品

前处理、色谱分离和高分辨率质谱分

析,而高分辨率质谱数据处理环节是

难点.常用的高分辨率质谱主要包括

四极杆飞行时间质谱,静电场轨道阱

质谱和傅立叶变换离子回旋共振质

谱3种.质谱数据的采集模式主要包

括全扫描(fullscan)、数据依赖性采

集(data-dependentacquisition,DDA)
和数 据 非 依 赖 性 采 集 (data-inde-
pendentanalysis,DIA)[17].前人已围

绕PFAS非靶标分析中的识别技术

进行了较多探讨[18-19],但建立全面

准确的识别方法仍然面临挑战.本文

从应用的角度梳理了PFAS非靶标

识别技术框架,系统综述了非靶标识

别策略及其在开源软件中的应用,可
为PFAS非靶标识别分析方法的发展与实践提供科技支撑.

1 非靶标识别方法框架

非靶标识别技术包括未知化合物的特征提取、特征识别与结构鉴定、结果评估等流程[20],其框架及对应

环节的参数如图2所示.框架主体分为5部分,Ⅰ:峰提取;Ⅱ:特征提取;Ⅲ:疑似筛查与非靶标筛查;Ⅳ:原
始数据核对;Ⅴ:化合物评级.Ⅰ和Ⅱ属于化合物特征提取,部分研究者会根据使用的软件或方法将其合并.
Ⅲ为特征识别与结构鉴定,是非靶标识别技术的核心.研究者将9种常用的识别策略分为3组(图2),早期研

究通常使用其中的1组,而目前研究倾向于使用尽可能多的策略来提高识别结果的覆盖面和置信度.Ⅳ和Ⅴ
为识别结果评估,即对识别出的未知PFAS进行核对和置信度分级(confidencelevel).SCHYMANSKI等[21]

依据样品一级质谱(MS)、二级质谱(MS2)、色谱保留时间(retentiontime,RT)、标准品信息、一级质谱同位

素分布特征等将未知化合物的置信度分为1~5级.CHARBONNET等[22]在分级标准的基础上,结合PFAS
种类的结构特殊性,细化每个等级的评价标准(图3).如GHORBANI等[23]通过非靶标方法识别了污染地下

水中88种PFAS,其中置信度为1a有22种,2a有20种,2b有7种,3a有37种,3b有2种.随着识别技术的不断

发展,PFAS置信度评价体系也可能纳入新的指标,如二级质谱碎片质量差异和碳数归一化质量亏损等[19].
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2 PFAS非靶标识别策略

2.1 疑似筛查

2.1.1 一级质谱数据库匹配

数据库匹配是指把检测出的高分辨率一级质谱特征

与包含已知化合物的清单或数据库进行比较[24].仅通过

数据库匹配的特征置信度为5a.常用的数据库包括公开

的清单和 研 究 人 员 自 建 清 单,包 括 OECDPFAS(n=
4730)、NISTPFAS(n=4948)、PRIORISKPFAS(n=
4240)、PFASMASTER(n=8498)等,每个清单都包含

大量独有的PFAS[25].这些数据库一般包括化合物名称、
分子式和理论精确质量数.根据分子式可以计算出每个化

合物的理论同位素分布,匹配过程中会同时比较同位素

的精确质量偏差与丰度偏差.使用化合物通用数据库匹配

(如 ChemSpider 和 PubChem)可 以 涵 盖 更 广 泛 的

PFAS[2,26],但识别假阳性概率也随之增加.为了最大限度

减少假阳性结果的数量,应根据研究对象(区域污染源特

征、PFAS产品信息等)和分析方法对应的PFAS种类和

类型(如电离方式,物质电离能力等)调整数据库的内容

和范围,以及与其他识别策略进行结合应用.
2.1.2 化学式分配

质量亏损(massdefect,MD)是指原子或分子的精确

质量与标称质量之差.不同元素如碳(12.0000Da)、氢
(1.0078Da)、氧(15.9949Da)、氮(14.0031Da)和氟(18.9984Da)等有着特定的质量亏损,HRMS可以捕
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捉这样的微小差异,实现将化学式分配给足够精确的质量测量结果.仅确定未知特征分子式的置信度为4.如
全氟己烷磺酸分子离子的精确质量数为399.94388,在质量偏差为5×10-6时分配的化学式为41个,

1×10-6时为7个,0.2×10-6时为4个[27].因此,为了缩小化学式分配范围,必须合理限制元素数量与类型,
合理运用化学式分配规则[28].通过比较同位素分布也会大幅减少化学式的可能性,TANG等[29]使用S同位

素分布筛选全氟磺酸类物质,而JIAO等[30]通过特殊同位素分布([M]-/[M+2]-=3/1)确定化合物中氯

元素的存在.在有限的质量分辨率和精度下,分配的化学式数量随着分子量的增加而呈指数增加,该方法通

常与其他方法结合使用以增加识别置信度.
2.2 非靶标筛查

2.2.1 质量亏损过滤

按照质量亏损定义,碳原子不会改变分子的整体MD,其他原子对分子的 MD 有不同程度的贡献(如H
和N等贡献微小正值,S,O,F,Cl,Br等贡献微小负值).因此PFAS类物质有其特有的MD 范围(如-0.25Da<
MD<0.1Da,涵盖 OECDPFAS清单中92.8%的 PFAS[31]),在规定范围内保留的特征置信度为5b.
KOELMEL等[32]将-0.11Da<MD<0.12Da范围内(涵盖PFASMASTER清单的90%)的特征标记为潜

在PFAS特征.使用MD 过滤方法仅需特征的精确质量数计算即可有效保留氟质量分数大于60%的PFAS,
但对于低氟含量的PFAS与其他碳氢化合物则无法有效分离[33].此外,具有高正质量亏损的化合物可能被

错误地识别为负质量缺陷,对识别过程造成干扰.
2.2.2 碳数归一化质量亏损过滤

KAUFMANN等[34]在2022年提出了筛选一级质谱数据PFAS特征的新方法.该方法首先估算特征的

碳原子数量:

C=(IM+1
/IM)/0.011145,

式中,C 表示特征碳原子数量,IM+1和IM 分别代表第一同位素峰和单同位素峰的丰度.基于特征碳原子数

量,可以用特征质量数除以C 计算碳数归一化质量(massovercarbon,m/C),用特征质量亏损除以碳数归

一化质量亏损(massdefectovercarbon,MD/C).通过将m/C 和MD/C 绘制为XY坐标轴图,研究发现鱼

体组织样品中的PFAS特征与其他的特征产生了有效分离[34].ZWEIGLE等[33]基于此方法对49万种有机

化合物进行了MD/C-m/C 表征,发现含氟量较高的PFAS[n(F)/n(C)>0.8,n(H)/n(F)<0.8,含氟质量

分数>55%]可以有效地与其他有机化合物及天然有机物分离.结构相关的化合物(如PFAS同系物)在

MD/C-m/C 图中有规律的排布,可用于后续同系物筛查.ZWEIGLE等[35-36]也开发了系列软件FindPFΔS/

PFΔScreen来实现PFAS的MD/C-m/C 筛选流程与可视化,进一步证实将该方法纳入PFAS置信度评价

体系的可行性.
2.2.3 同系物筛查

由于PFAS生产和使用的特点,产品和环境样品中的PFAS通常为含有一系列重复单元(如CF2,C2F4,

CF20)的同系物[37].Kendrick质量亏损(Kendrickmassdefect,KMD)分析是用于筛查样品中PFAS同系物

的有效方法[18].Kendrick质量(Kendrickmass,KM)是将以碳元素(12.0000Da)为基准的质量参考体系转

换为以任意重复单元为基准的质量参考体系:

KM =M
NMRU

MRU

,

式中,KM 为Kendrick质量,M 为特征检测质量,NMRU 和MRU 分别代表重复单元标称质量和精确质量.由
于碳元素的质量亏损为零,因此转换后重复单元的质量亏损也为零,特定重复单元同系物的KMD(由标称

Kendrick质量与KM 相减得到)也是相同的,由该分子的剩余部分决定.在KMD 与质量XY 轴图中,来自

同一化合物类别的同系物出现水平对齐.还可利用不同类别化合物碳链长度与保留时间的相关性对KMD
识别的特征进一步筛选,这可通过人工或者软件脚本实现[38].MD 过滤方法也可用于过滤KMD,如 MU-
NOZ等[39]保留了-0.15Da<KMD<0.15Da范围内的特征来筛选潜在PFAS.与 MD 随链长增加而减小

不同,KMD 是稳定的,但单一PFAS特征无法通过KMD 分析保留,丰度较低的同系物特征也容易被峰提

取算法遗漏.同系物特征和保留时间信息通常作为提高置信度评级的辅助手段.
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2.2.4 二级质谱碎片/数据库匹配

二级质谱碎片由质谱碰撞池中母离子的化学键断裂产生,全氟或含氟量较高的化合物通常拥有类似的

二级质谱碎片.CHARBONNET等[22]将PFAS的二级质谱碎片分为两类,其中诊断离子碎片通常为含氟碎

片(如[CnF2n+1]- 和[CnF2n+1O]- 等),子类离子碎片为不同类别 PFAS的官能团产生的非氟碎片(如
[SO3]-和[PO3]-等).KOELMEL等[32]总结了PFAS在质谱碎裂过程可能产生的777个碎片用于二级质

谱数据匹配.二级质谱数据库包括母离子及其对应的二级质谱碎片的精确质量数,会同时与未知特征进行匹

配,匹配特征将分配3级及以上置信度.数据库分为公开数据库(如 MassBank[40])、供应商数据库(如 mz-
Cloud[41])及自建数据库,其中自建数据库包括实验数据库[42-43]和计算机算法模拟数据库[44]等.由于较高的

置信度分配,二级质谱碎片/数据库匹配已成为PFAS非靶标识别的主要方法.
2.2.5 中性丢失/碎片质量差异匹配

中性丢失是指分子中不带电荷的片段在质谱分析过程中丢失的现象,在一级质谱扫描和二级质谱扫描

中均会产生.PFAS物质的中性丢失通常发生在极性的头部基团和非极性的尾部基团[45].TANG等[29]使用

[CO2]和[CF2O]作为中性丢失片段对一级质谱数据中全氟羧酸类PFAS特征进行搜索识别.[HF]是氟调

聚和含氢PFAS等多氟烷基PFAS的常见中性丢失片段,是通过二级质谱数据推断物质结构的重要依

据[46].碎片质量差异源自化合物不同碎片化途径产生的碎片之间的差异,如碎片[C2F5]- 和[C3F7]- 间的

ΔCF2 差异.ZWEIGLE等[35]按照PFAS类别总结了对应的碎片质量差异,应用该方法显著提高了非靶标

PFAS的识别数量.虽然中性丢失和碎片质量差异产生的原理并不相同,但二者都反映为二级质谱中两个碎

片之间的中性片段差异,在分析过程中拥有一致的匹配方式,未来可作为置信度评价体系的一个有效指标.
2.3 新兴技术

2.3.1 色谱法-保留时间指数

目前PFAS非靶标分析中,液相色谱耦合高分辨率质谱仍是主要方法[47].因此,借助化合物结构与RT
的相关性(即保留时间指数retentiontimeindice,RTI,简记为IRT)可减少假阳性识别结果.AALIZADEH
等[48]则建立了IRT的计算公式:

IRT=
tRx -tRmin

tRmax-tRmin
×1000=α·tRC +C,

式中,IRT是保留时间指数,tRx和tRC分别表示校准物质和目标化合物的RT,tRmax和tRmin是校准物质实际测

量的最大和最小RT,α和C 分别是置信区间99%对应的斜率和截距.
目前应用IRT的研究主要包括:(1)机理模型预测[49].使用真实溶剂似导体屏蔽模型(conductor-like

screeningmodelforrealisticsolvents,COSMO-RS)计算PFAS的辛醇水分配系数(octanol-waterpartition
coefficients,Kow),结合各向同性极化率与实验IRT建立多元回归模型,预测未知PFAS的IRT,但该预测模

型不能突破液相条件的限制;(2)机器学习预测.江汉大学丁一[50]基于PFAS分子结构与RT之间的构效关

系发展了机器学习算法模型,通过筛选多种分子描述符的重要度增加模型的鲁棒性和预测能力.同时,将预

测IRT与实测IRT的误差范围作为条件对识别结果进行过滤,过滤效率高达52.5%.
2.3.2 离子淌度质谱-碰撞截面面积

离子淌度质谱(ionmobilityspectrometry,IMS)技术是一种快速气相分离技术,可根据离子在缓冲气体

中的大小、形状和电荷状态产生不同的漂移时间,实现离子分离,增加质谱的分析维度[51].通过漂移时间计

算得到的碰撞横截面积(collisioncrosssections,CCS)是一种分子描述符,可为未知化合物识别提供额外证

据[52].DODDS等[51]探究了不同类别PFAS的CCS与质荷比的关系,系统验证了CCS在区分不同子类和异

构体PFAS方面的稳定性,以及成为未知化合物鉴定指标的潜力.KIRKWOOD-DONELSON等[53]使用

IMS开发了一种基于分子尺寸的DIA质谱分析方法,利用CCS与碰撞能量的相关性优化了各类PFAS的

碰撞能量,同时增强了DIA数据反卷积的效果.
2.4 识别方法比较

不同PFAS识别策略的优缺点如表1所示.一级质谱数据经fullscan得到,包括分子离子及其同位素的

精确质量数与离子强度,质荷比范围(m/z)一般在50~1000,质量分辨率大于20000(m/z=500),质量偏
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差范围为(1~10)×10-6.基于一级质谱数据的识别策略较多,主要是将PFAS特征筛选出来,但较少单独使

用,对识别置信度的影响也较小.二级质谱数据分为单个母离子的 MS2 数据(经靶向 MS/MS2 或DDA得

到)和多个母离子的 MS2 数据(经DIA得到).二级质谱数据识别策略可以提升识别置信度,常易受数据库容

量和二级质谱碎片数量的限制.两种新兴方法的应用效果已经得到证明,但受限于研究数量,仍处于发展阶

段,具有较大应用潜力.综合应用识别策略可以弥补各自的劣势,同时应用效果也受到质谱数据质量精确度、
碎片丰富度、特征碎裂覆盖率等仪器分析效果的影响,确保高质量质谱数据的获取也是PFAS非靶标分析的

重要一环.
表1 不同识别策略比较分析

Tab.1 Comparisonofdifferentnontargetidentificationstrategies

数据类型 识别方法 优点 缺点

一级质谱(MS) 数据库匹配 可快速锁定候选物质范围 单独使用候选结果较多

化学式分配 特定化学式物质识别效果好 结果受化学式分配参数限制,分配结果多

二级质谱(MS2) 质量亏损过滤 有效过滤非含氟特征 无法有效过滤低含氟特征

碳数归一化质量亏损过滤 非含氟特征过滤效果优良,可估算氟含量 离子强度较低的特征过滤误差大

同系物筛查 提高置信度,获取分组信息 单一物质无法有效识别

二级质谱碎片/数据库匹配 提高置信度,获取结构信息 受输入碎片或输入库限制

中性丢失/碎片质量差异匹配 可识别未知含氟组分 需预先识别二级碎片

色谱 保留时间指数 基于机理的合理预测,减少假阳性结果 受限于模型应用域

离子淌度质谱 碰撞横截面积 增加识别维度,增强异构体识别 依赖仪器与对应的数据库

3 非靶标识别开源软件

一些高分辨率质谱供应商(如Agilent,ThermoFisher和 Waters等)针对各自仪器的数据格式开发了

相应的非靶标识别软件[54].这些软件配有可视化界面并涵盖大部分非靶标分析流程,在软件运行速度上具

有优势,成为非靶标分析的主要工具.但是,商业软件存在识别算法不透明的缺点(如特征峰提取,峰对齐等

算法),用户无法灵活调整数据解析方式,造成识别结果不理想,新功能的集成也比较滞后[55].近来,研究者

专门针对PFAS非靶标识别开发了新方法及开源软件,各具特点.开源软件在部署环境和功能模块设置上更

具灵活性,尽管需要使用者掌握R语言、Python、Java等典型编程语言,但已经较大程度降低了对编程知识

的依赖.
3.1 Fluoromatch

Fluoromatch软件由耶鲁大学KOELMEL领导的团队于2020年开发[56],发布后历经数次更新,当前版

本为5.4(时间截至2024年10月31日).该软件是首个开源的自动化PFAS高分辨率质谱数据分析软件,实
现了从特征峰挑选,空白过滤,到PFAS特征注释与分组的完整工作流.其突出特点是包含大量由标准品产

生或计算机预测生成的PFAS碎片信息,初级版本中(Fluoromatch1.0)包含约7000个PFAS的母离子与

对应的碎片信息.该软件通过将样品特征信息(精确质量数、保留时间、二级质谱碎片)与软件数据库匹配,增
加对样品PFAS特征注释的覆盖率.研发者还提供了支持多条件交叉过滤的可视化软件FluoroMatchvisu-
alizer[57],方便使用者进行人工筛查与导出数据.
3.2 EnviMass

EnviMass由 MartinLoos开发,是一种基于R编码环境的自动化高分辨率质谱数据挖掘工具,包含

Web浏览器中的图形用户界面[58].该软件最初用于从LC-HRMS数据中检测水生系统中已知和未知微污染

物的变化趋势和泄漏信息,在4.4版本增加了针对PFAS分析的脚本,可进行靶向和疑似筛查、源内片段识

别、同系物筛查、二级质谱碎片匹配、质量亏损过滤.其中源内片段识别会检查每个特征是否具有其他共洗脱

离子,并与自建的源内片段库进行筛选匹配,从而排除因源内裂解和加合离子导致的假阳性识别.
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3.3 FindPFΔS/PFΔScreen
图宾根大学ZWEIGLE团队[35]于2022年开发了基于Python的开源软件FindPFΔS,该软件通过搜索

二级质谱原始数据中碎片质量的特定差异(如ΔCF2、ΔCF3 等)来发现相关联的PFAS类别.FindPFΔS同时

提供二级质谱碎片匹配和前体离子同系物筛查等功能.在 FindPFΔS功能的基础上,该团队又开发了

PFΔScreen 软件[36],该软件主要增加了一级质谱的碳数归一化质量亏损(MD/C)过滤功能,并增强了色谱

图、质谱图和离子共洗脱等可视化功能.
3.4 APP-ID

南京大学韦斯团队在2024年开发了一个自动PFAS识别平台(APP-ID)[59],该平台突出亮点是对常规

PFAS非靶标识别流程的特征提取和特征识别环节进行改进.这些改进包括使用自主开发的Flink算法构建

PFAS分子网络,开发一级质谱精确搜索模块和转换搜索模块,开发机器学习预测PFAS结构指纹模块,构
建候选结构和预测指纹相似性的排序评分系统,综合提高对疑似PFAS特征的提取覆盖率和未知PFAS的

识别准确率.
3.5 SWATH-F/IonDecon

在3.1~3.4节所列出的软件主要适用于DDA数据,且功能已经较为完善,而针对DIA数据的PFAS非

靶标识别软件仍在不断开发中.南京大学韦斯团队针对SWATH(sequentialwindowacquisitionofalltheo-
reticalfragment-ionspectra)数据(一种DIA数据)开发了基于Python的SWATH-F[60],该脚本可以从反卷

积与峰提取后的质谱数据中筛查PFAS同系物,并自动化注释其结构.耶鲁大学KOELMEL团队[61]则开发

了解卷积软件IonDecon,完成了DIA数据到DDA数据的转化,并集成Fluoromatch软件用于后续PFAS
识别.
3.6 应用实践

表2总结了几款软件的基本信息与特点.已有研究比较了不同软件(包括商业软件与开源软件)在PFAS
非靶标识别效果的差异,不同软件之间识别结果的一致性约为70%,其差异主要源自峰提取算法和数据库

容量[54,62].软件的迭代更新可不断提高PFAS非靶标识别的数量与准确性,也会进一步减少识别结果的差

异.Fluoromatch软件更新频率较高,目前使用该软件进行PFAS非靶标识别的研究在逐步增加.数据采集模

式也是影响识别效果的一个主要因素,PARTINGTON等[63]研究表明一级质谱扫描、DIA和DDA适用于

不同识别目的,需要在扫描精度、鉴定置信度和识别数量上进行取舍.因此,研究者可根据实验数据情况和预

期功能来选择软件进行数据分析.

4 结论与展望

PFAS的广泛使用及其在环境中的普遍检出对生态环境与人体健康形成潜在危害,而非靶标PFAS的

高效识别是进行PFAS分析和管控的重要基础.本文系统总结了利用高分辨率质谱数据开展PFAS非靶标

识别的技术框架、识别策略应用情况及优缺点,全面梳理了PFAS非靶标识别开源软件的特点及应用实践.
对于PFAS非靶标识别技术的研发,将来可从以下方面展开:

(1)扩大非靶标分析涵盖化学空间.样品的前处理方法、色谱和质谱条件等分析过程均可影响所涵盖的

PFAS种类,但目前尚需构建简易通用工作流程,用于提取样品中绝大部分PFAS组分.同时,也需要开展与

其他分析方法(总可氧化前体、红外光谱、核磁共振氟谱等)的联合使用研究,用来更好解释样品中有机氟的

组成和来源.
(2)开发准确高效智能的分析软件.目前商用软件和开源软件在峰提取算法、分析速度、识别置信度等方

面均存在优化的空间,需要开发更多数据“无损”过滤方法来进一步降低识别假阳性率和人工干扰.人工智能

和机器学习可辅助提高PFAS特征的识别覆盖率和准确率.基于PFAS的数量和类型,可靠的自动评级、自
动分组与数据可视化功能也将大幅减少人工处理时间.

(3)拓展PFAS非靶标数据的应用.目前纳入详细讨论分析的PFAS非靶标数据主要用于未知PFAS识

别,环境归趋与溯源.可以将其他学科如毒理学、医学等学科的数据与PFAS非靶标数据结合,实现对跨学科

7第3期           孟祥周,等:PFAS高分辨率质谱数据的非靶标识别技术综述



问题的多角度研究.如与定量构效关系预测和效应导向分析结合可实现“有毒”PFAS的准确鉴定,与代谢组

学非靶标数据的结合可扩大对未知PFAS在化学暴露组中重要性的认识.

表2 PFAS非靶标识别开源软件特征

Tab.2 Characteristicsofopen-sourcenontargetidentificationsoftwareforPFAS

软件名称 峰提取算法 数据采集模式 软件主要特点

MZmine DDA 庞大的PFAS分类数据库和碎片库

Envimass DDA/DIA 同系物筛查、源内片段识别

OpenMS DDA 同系物筛查、碎片差异分析、碳数归一化质量亏损过滤

MS-DIAL DDA PFAS分子网络识别、一级质谱精确搜索、二级质谱结构预测

CorrDec/MS-DIAL SWATH SWATH数据解卷积后的同系物筛查与识别

MZmine/IonDecon DIA 将DIA数据解卷积为DDA数据
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  Abstract:Per-andpolyfluoroalkylsubstances(PFAS)havebeenwidelyusedinvariouscommercialproducts,which
raisedglobalconcernsbecauseoftheirpersistence,bioaccumulation,mobility,andtoxicity.LargeunknownPFASintheenvi-
ronmentaregenerallyidentifiedbyusingnontargetanalysiswithhigh-resolutionmassspectrometry,however,thedevelop-
mentoffastandefficientidentificationtechnologyisdifficultandurgent.Thisreviewaimstodrawtheframeworkofnontarget
identificationtechnologyforPFAS,tosummarizetheapplication,advantagesanddisadvantagesofdifferentnontargetidentifi-
cationstrategies,andtocomparetheopen-sourcenontargetidentificationsoftware.Theresultsarehelpfulfortheprecise
identification,sourceexplorationandcontrolofnovelPFASintheenvironment.

Keywords:per-andpolyfluoroalkylsubstances(PFAS);high-resolutionmassspectrometry(HRMS);nontargetidenti-
fication;suspectscreening;newpollutants
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