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Представлен обзор научных публикаций, в которых отражено получение и использование больших
данных в современной аналитической химии. Такие данные характеризуются значительными объ-
емами, потоками и разнообразием. Их генерация и манипуляции с ними сопровождают анализ био-
образцов и образцов другого происхождения методами хроматографии и масс-спектрометрии.
Большие данные, получаемые этими методами, обеспечивают мультианалитный анализ проб, хотя
характеристики обнаружения, идентификации и количественного определения удовлетворительны
не для всех аналитов. Применение простых аналитических систем также может быть сопряжено с
получением большого количества данных. Огромный пласт информации содержится в больших хи-
мических базах данных, использование которых необходимо при нецелевом анализе. Отбор канди-
датов на идентификацию учитывает распространенность (цитируемость) химических веществ;
идентификация включает использование справочных библиотек масс-спектров. Методы обработ-
ки, анализа и представления данных (статистика, хемометрия) прогрессируют вместе с ростом объ-
ема информации. Технические характеристики компьютеров и их сетей растут опережающими тем-
пами, создавая потенциал развития методов анализа информации и обеспечивая новые возможно-
сти межлабораторного сотрудничества.
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Химический анализ давно рассматривают как
специфический процесс получения новой ин-
формации о природе и составе вещества [1]. Ха-
рактер и объем информации значительно изме-
няются вместе с развитием науки и технологии.
Современная аналитика обеспечивает огромное
количество новой информации, связанной с тем,
что в последнее время принято называть “боль-
шими данными”1 (big data) [3–6].

Первичный источник больших данных – резуль-
таты работы аналитических приборов (рис. 1), ко-
торые в наиболее сложном варианте генерируют
многокомпонентные аналитические сигналы.
Такого рода сигналы обычны для биологиче-
ских/медицинских образцов в геномике, протео-
мике, метаболомике и других новых разделах

биологии (биомедицины), объединяемых терми-
нов “–омики”. Кроме того, вне зависимости от
сложности самих сигналов, большие данные мо-
гут быть следствием большого потока анализиру-
емых проб, обилия аналитических измерений.
При обработке полученных данных, проводимой,
например, с целью группировки и классифика-
ции анализируемых проб, широко применяют хе-
мометрические методы. Они получили дополни-
тельное развитие при росте количества информа-
ции. Хранение больших данных и полученной из
них информации, их масштабная обработка – все
это стало доступным при сопутствующем разви-
тии хемоинформатики, выразившемся, в частно-
сти, в постоянной модернизации химических баз
данных (рис. 1).

Проблемы, возникающие при переходе от не-
больших объемов данных к их большому количе-
ству, затрагивает многие науки и их разделы. Со-
временный химический (биохимический) анализ

1 “Информация” и “данные” часто рассматривают как
близкие понятия. В более точной трактовке “данные” счи-
тают сырьем, к “информации” относят обработанные
“данные” (см., например, [2]).
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не является исключением. Между тем, взгляд на
большие массивы информации под углом зрения
профессиональных химиков этой специализации
недостаточно отражен в научной литературе. По-
этому обзор работ, связанных с получением, об-
работкой и использованием больших данных в
современной аналитике, представляется актуаль-
ным. Настоящая статья представляет собой крат-
кий обзор такой направленности. Учтены пре-
имущественно публикации последних пяти−
семи лет. Необходимо отметить, что в литературе
почти нет работ, полностью соответствующих те-
ме, название которой вынесено в заголовок ста-
тьи. Тем не менее, релевантные фрагменты и вы-
воды многих оригинальных публикаций хорошо
дополняют друг друга, что позволило нам исполь-
зовать “метод информационного синтеза” и
очертить место и роль больших данных в химико-
аналитических исследованиях и практическом
анализе, включить актуальные примеры каче-
ственного и количественного определения. Дру-
гие трактовки затронутых вопросов, их более
полное освещение можно найти в обзорных ста-
тьях [3–10].

ОБЩИЕ СВЕДЕНИЯ О БОЛЬШИХ ДАННЫХ

Большие данные характеризуются нескольки-
ми общими параметрами, английские названия
которых начинаются на букву “v” [3–10].

Объем данных (volume). В табл. 1 охарактери-
зованы некоторые массивы больших данных
(большие массивы информации). В аналитиче-
ской и биоаналитической химии к ним относят
данные, объем которых, например, измеряется в
гигабайтах, если речь идет о единичном анализе,

или в терабайтах в случае многих проб [6]. Изуче-
ние сложных объектов современными методами
хроматомасс-спектрометрии порождает именно
такое количество информации (табл. 1).

Разнообразие (variety) данных и их слож-
ность/многомерность. Типы информационных
источников и виды информации (тексты, графи-
ки, изображения, видео и др.) разнообразны.
Форматы данных, например, спектров, зареги-
стрированных приборами разных фирм, различа-
ются. В целом стандартные форматы для спек-
тральной информации (масс-спектров) отсут-
ствуют.

Быстрота (или скорость – velocity). Аналити-
ческие приборы порождают большие потоки дан-
ных, что, в свою очередь, требует быстрой их об-
работки, согласованного учета справочной ин-
формации и своевременного принятия решений
со стороны специалиста, участвующего в прове-
дении анализа (получении данных).

Достоверность (veracity). Большие потоки ин-
формации могут включать данные плохого каче-
ства. Они связаны со слабыми аналитическими
сигналами (малые отношения сигнал/шум), вы-
бросом значений измеряемых величин, ошибоч-
ными и неполными записями в базах данных, не-
ясными их источниками. При создании справоч-
ных спектральных баз данных необходимо
контролировать качество исходной информации.

ПЕРВИЧНЫЕ АНАЛИТИЧЕСКИЕ ДАННЫЕ
Первичные данные генерируются аналитиче-

скими приборами в ходе соответствующих экспе-
риментов. Масс-спектрометрия и ее сочетание с
газовой или жидкостной хроматографией тради-

Рис. 1. Появление больших данных. Адаптировано из работы [8].
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ционно обеспечивают наибольшие объемы ин-
формации. Мерой количества данных в хромато-
графии (и других методах разделения) и масс-
спектрометрии можно считать пиковую емкость –
максимальное количество пиков на хроматограм-
ме или в масс-спектре, оцениваемое теоретиче-
ски при заданном разрешении. Оценки пиковой
емкости и соответствующего быстродействия
приборов [4] приведены в табл. 2. Видно, что та-
кие варианты масс-спектрометрии, как масс-
спектрометрия высокого разрешения и ими-
джинг, приводят к максимальным объемам дан-
ных. Массовые пики (прежде всего молекулярных
ионов, протонированных или катионированных
молекул) соответствуют отдельным соединениям,
что обеспечивает возможности многокомпонент-
ного (мультианалитного, мультиплексного) хро-
мато-масс-спектрометрического анализа. Напри-
мер, запись одной хроматограммы методом ВЭЖХ и
сопутствующих масс-спектров высокого разре-

шения позволяет обнаружить более 100 тыс. пеп-
тидов [15].

Рост быстродействия современных аналитиче-
ских приборов (табл. 2, правый столбец) приво-
дит к большим потокам данных, однако химику
(биохимику) нельзя рассчитывать на симбатное
увеличение полезной информации вследствие
сложности и разнородности аналитических сиг-
налов, трудности их аннотации (идентификации,
интерпретации), наличия ошибок. В идеальной
ситуации скорость компьютерной обработки, ан-
нотации и интерпретации данных должна быть
согласована с их первичными потоками.

Большие данные порождаются не только масс-
спектрометрическими приборами, но и самыми
простыми анализаторами, если они собраны в до-
статочно большие сети и/или обеспечивают боль-
шое количество измерений во времени/про-

Таблица 1. Примеры современных больших массивов данных/информации

Примечание: Мб – мегабайт (106 байт); Гб – гигабайт (109 байт); Тб – терабайт (1012 байт); Пб – петабайт (1015 байт). *Для
сравнения укажем, что “Война и мир” в оцифрованном виде – это 2 Мб [3]. **Ориентировочно запись информации об одном
пике в масс-спектре (масса и интенсивность) занимает 8 байт [14].

Массив данных Объем данных*

Результаты секвенирования ДНК одного человека [3] 750 Мб
Геномные данные населения США [3] 222 Пб
Масс-спектрометрические базы данных в протеомике [3] >1 Тб
Накопленные данные в метаболомике [11] ~4 Тб
Химическая база данных, информация о десятках млн соединений [6] ≥2 Тб
Хроматограмма с тандемными масс-спектрами ** [12] 10–100 Мб
Масс-спектрометрическое изображение среза ткани, имиджинг (биообразцы) [13] До сотен Гб
Библиотека 1 млн тандемных масс-спектров [14] 1 Гб

Таблица 2. Пиковая емкость и быстродействие аналитических приборов [4]

Примечание: УЭЖХ – ультраэффективная жидкостная хроматография, МС – масс-спектрометрия, МС2 – тандемная масс-
спектрометрия, МСВР – масс-спектрометрия высокого разрешения.

Метод, прибор Пиковая емкость, число пиков Быстродействие, пик/c

Капиллярный электрофорез 102–103 10–1

ВЭЖХ/УЭЖХ 102–103 <1

2D гель-электрофорез 103 <1

МС2 с тройным квадруполем 103–104 104–105

МС2 с ионной ловушкой 104–105 103

МСВР (времяпролетная МС) 104–105 108–109

МСВР (Орбитрэп) 105–106 105

МСВР (ионно-циклотронный резонанс) 105–106 106

ВЭЖХ–МС2 107–109 103–106

Масс-спектрометрическая визуализация, 
имиджинг (биообразцы)

109–1011 (пиксели) 105–106
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странстве. Распространены три варианта таких
аналитических систем.

1. Анализ объектов окружающей среды. При-
мер: проведен мониторинг загрязненности го-
родского воздуха при использовании мобильных
анализаторов (определение NO, NO2, сажи); на
основе 3 млн наблюдений составлены карты за-
грязнений с разрешением 30 м [16].

2. Технологии, производство. Химические
анализаторы/сенсоры, в том числе хроматографы
и спектральные приборы, встраиваются наряду с
другими датчиками в системы управления техно-
логическими (производственными) процессами
[10].

3. Медицина, здравоохранение. Быстро разви-
вается методология слежения за состоянием здо-
ровья людей в режиме реального времени при
считывании данных носимых или имплантируе-
мых сенсоров (детектирование глюкозы, лакта-
тов, ионов металлов, NO и других аналитов) [8,
17, 18]. Прогресс в этой области поддерживается
развитием нанотехнологий и соответствующими
новыми разработками сенсорной техники [19].

АПРИОРНАЯ ХИМИЧЕСКАЯ 
ИНФОРМАЦИЯ

Результаты химического анализа попадают в
научные публикации, справочники и другую ли-
тературу в виде описания новых соединений и
данных о количественном содержании известных
веществ в различных объектах/матрицах. Эта ин-
формация прямо и косвенно включается в хими-
ческие базы данных (табл. 3). Они содержат те
или иные сведения о структуре и свойствах хими-
ческих соединений (веществ), путях их синтеза и
методах анализа, применении, родственных ве-
ществах, биотестах и др.

Разные виды информации имеют различное
значение для химико-аналитической работы.
Аналитиков, занимающихся целевым определе-
нием (заранее заданные соединения), прежде
всего интересуют методики анализа. Ссылки на
них или их изложение в доступных базах данных
(табл. 3) встречаются нечасто. Тем не менее, не-
трудно обнаружить, что портал PubChem [22] ан-
нотирует официальные и некоторые другие мето-
дики определения распространенных химиче-
ских соединений.

При подготовке аналитических эксперимен-
тов и истолковании их результатов химик может
использовать и другую априорную информацию.
Например, при разработке методик анализа часто
требуются данные о точках кипения тех или иных
соединений, их кислотности/основности и гид-
рофильности/гидрофобности. Далее, вещества,
на которые часто ссылаются в литературе и базах
данных (“высокоцитируемые” вещества), как
правило, являются популярными/распростра-
ненными, и их следует учитывать в первую оче-
редь, рассматривая список кандидатов на иденти-
фикацию при нецелевом анализе проб (анализе
проб/образцов неизвестного состава) [25–30]
(рис. 2).

В этой разновидности химического анализа на
первый план выступает идентификация компо-
нентов анализируемых образцов. В общем случае
приходится учитывать все известные и даже воз-
можные вещества (все химическое пространство)
[25], поэтому уместен вопрос о количестве из-
вестных индивидуальных химических соедине-
ний. Что касается низкомолекулярных соедине-
ний (молекулярная масса в пределах сотен Даль-
тонов), понятно, что их количество исчисляется
многими десятками миллионов (табл. 3). Точное
же число не поддается простой оценке: в инфор-

Таблица 3. Наиболее крупные химические базы данных

* Однокомпонентные вещества по терминологии ЕС [21]. 
** Многокомпонентные вещества, а также вещества неизвестного или переменного состава по терминологии ЕС [21].

Название Массив соединений Свободный доступ Комментарии

Chemical 
Abstracts Service [20]

155 млн веществ, включая 
индивидуальные соединения* 
и смеси** и 68 млн биополимеров 
(пептиды, белки, нуклеиновые 
кислоты и др.)

– Главная ценность – полная биб-
лиографическая информация по 
химии и смежным наукам

PubChem [22] 96 млн индивидуальных соеди-
нений*, 235 млн веществ*, **

+ Биологически значимые соедине-
ния, биологическая активность, 
токсичность

ChemSpider [23] 74 млн структур (индивидуаль-
ных соединений)

+ Компиляция из 262 источников с 
соответствующими ссылками

ZINC15 [24, 25] >230 млн реактивов (химика-
тов), готовых к поставке

+ Сводный каталог компаний – 
поставщиков химической продукции
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мационной системе Chemical Abstracts Service
(табл. 3), наиболее авторитетной для нескольких
поколений химиков, индивидуальные соедине-
ния и их смеси (например, смеси изомеров, в том
числе рацематы) попадают в один и тот же ре-
гистр. Число различных биополимеров, например
белков, также не поддается точной оценке. Тем не
менее, отмечено большое разнообразие белков в
организмах различных видов (>10 млн [31]).

При нецелевом анализе очень важны справоч-
ные спектральные данные. Они в наиболее пол-
ном объеме представлены в специализированных
информационных системах, распространенным
примером которых являются электронные биб-
лиотеки масс-спектров (табл. 4). Их полнота за-
висит от природы и свойств аналитов. Историче-
ски первыми были библиотеки масс-спектров
электронной ионизации, зарегистрированных
для летучих соединений. К настоящему времени в
этой области накоплены наиболее полные масси-
вы масс-спектрометрической информации (до-
полненной хроматографическими характеристи-
ками).

Биологически активные соединения чаще все-
го являются нелетучими. Для получения их масс-
спектров обычно применяют разработанный
позднее метод – тандемную масс-спектромет-
рию с электрораспылением. Сегодня библиотеки
нелетучих соединений недостаточно полны
(табл. 4), но число охватываемых соединений по-
стоянно растет. Появляются массивы теоретиче-
ских (in silico) тандемных масс-спектров, хотя их
предсказание не очень надежно.

Библиотеки масс-спектров биополимеров
наиболее полно представлены в случае пептидов
(табл. 4). Количество масс-спектров в них – наи-
большее для обсуждаемых массивов информа-
ции. Тем не менее, и в этом случае имеется лишь
малая доля необходимых данных; теоретически
допустим синтез гораздо большего числа соеди-
нений данного класса.

В целом надежные справочные данные пред-
ставлены для подавляющего меньшинства из-
вестных (био)химических соединений. Этот факт
дополняет вывод о том, что химический анализ,
по-существу, еще не касался большей части из-
вестного химического пространства [4].

ОБРАБОТКА И АНАЛИЗ ДАННЫХ

Большие данные, например хроматограммы в
сочетании с тандемными масс-спектрами высокого
разрешения или результаты спектральной визуали-
зации, даже после начальной аннотации аналитиче-
ских сигналов (им приписывают времена удержива-
ния и массы ионов) представляют собой лишь “сы-
рье”. Дальнейшая его обработка – в тривиальном
случае сравнение со справочными данными (попу-
лярная процедура идентификации [29, 30, 43, 44]) и
манипуляция интенсивностями сигналов (количе-
ственное определение) – приводит к требуемым ре-
зультатам химического анализа. Методы многомер-
ной статистики (хемометрии) способствуют получе-
нию этих и других результатов, касающихся
природы определяемого вещества и родственных
проблем. Хемометрия больших данных подробно

Рис. 2. Результаты поиска химических соединений с формулой C12H17N3O в базе данных ChemSpider. Результаты ран-
жированы по числу ссылок (# of References) на эти соединения в базе данных. Указаны три верхние позиции, на пер-
вом месте – лекарственный препарат циматерол (сimaterol).
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рассмотрена в обзорах [5, 6], ниже укажем лишь от-
дельные примеры ее применения.

Для анализа сложных объектов типично нало-
жение хроматографических или спектральных
сигналов различных компонентов смесей. В та-
кой ситуации используют программные подходы,
основанные на многомерном разрешении сигна-
лов (multivariate resolution) [6, 45]. При необходи-
мости количественного определения проводят
многомерную градуировку [6, 45].

Хемометрия нашла широкое применение при
решении задач качественного анализа II [30] –
для группировки, типизации, классификации,
идентификации анализируемых проб по спек-
тральным, хроматографическим и другим характе-
ристикам методами кластерного анализа и род-
ственными методами [5, 6]. При этом часто сокра-
щают число переменных и выделяют наиболее

важные из них (метод главных компонент [46],
рис. 3). Параллельно находят свое решение задачи
визуализации (наглядного изображения) данных.
Здесь учитываются особенности восприятия ин-
формации человеком, которому сложно охватить
и осмыслить большие многомерные данные, если
они не представлены “малоразмерными проек-
циями” (lower-dimensional projections) [4].

Методы статистики/хемометрии пригодны и
для анализа информации в больших базах дан-
ных. Перспективно использование программной
методологии text mining (интеллектуальный ана-
лиз текста), направленной на выявление в науч-
ной литературе (научных базах данных) неизвест-
ных связей, зависимостей, закономерностей, ко-
торые можно использовать в дальнейших
исследованиях [6, 47]. В качестве одного из при-
меров отметим работу [48], предлагающую способ

Таблица 4. Большие библиотеки масс-спектров

Примечание: ЭИ – электронная ионизация, МС1 – масс-спектрометрия с одним анализатором, МС2 – тандемная масс-спек-
трометрия, МСn – многомерная масс-спектрометрия.

Название
Объем

Комментарии
спектры соединения

Низкомолекулярные соединения

Wiley Registry 11th, ЭИ-МС1 [32] 775 тыс. 599.7 тыс. Летучие соединения

Wiley, 11 специализированных библиотек, 
ЭИ-МС1 [32]

>88 тыс. Летучие лекарственные соединения, 
пестициды, биологически активные 
соединения, др.

Wiley МС2 [32] >17 тыс. ≤6.2 тыс. Лекарственные соединения

NIST 17, ЭИ-MС1 [32] 306622 267376 Летучие соединения

NIST 17, MС2 [32] 652475 ≤28 тыс.

METLIN [32, 33] 
экспериментальные спектры 
in silico спектры

>72 тыс.
>699.5 тыс.

>14 тыс.
>233 тыс.

MС2, преобладают метаболиты

The Global Natural Product Social Molecular 
Networking (GNPS) [34]

212230 12694 MС2, природные соединения

MassBank of North America (MONA) [35] >210 тыс. 75270 Преобладают МС2 спектры биологи-
чески активных соединений. Присут-
ствуют in silico масс-спектры

MassBank [36] 50998 16199 MC1, MCn, биологически активные 
соединения

Spectral Database for Organic Compounds [37] ~25 тыс. ЭИ-MС1, летучие соединения
HighChem Spectral Tree [38] >13 тыс. MСn, лекарственные соединения, 

метаболиты

Пептиды, MС2

PeptideAtlas [39] 43.4 млн 253690 2012 г.
X!Hunter [40] 20.7 млн 6.0 млн Оценка для 2014 г.
PRIDE [41] 20.7 млн 2013 г.
NIST peptide [42] >4.3 млн <1.26 млн
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извлечения аналитических методик из научных
текстов в формализованном виде. Методы text
mining полезны для выявления тенденций разви-
тия научных и технологических областей. Так,
был проведен анализ большого количества патен-
тов в области фармацевтики. Это исследование
привело к выводу о том, что химики-синтетики
перестали заботиться об увеличении выхода реак-
ций синтеза лекарственных соединений, получив
в свое распоряжение такой эффективный метод
их выделения и очистки как препаративная хро-
матография [49].

Если отсутствует компьютерная программа
необходимой манипуляции большими данными,
возможна оценка их общих характеристик путем
формирования небольших случайных выборок из
начального массива. В нескольких работах мы ис-
пользовали такой подход, например, для опреде-
ления правильности результатов поисков в новых
библиотеках масс-спектров [50, 51]. При всей
простоте этого подхода, однако, возникает стати-
стическая погрешность, связанная с ограничен-
ным размером выборки. В табл. 5 даны примеры
такой погрешности при оценке доли ПП в ходе
поисков в соответствующих библиотеках масс-
спектров. В этом случае предварительно форми-
руется случайная выборка из этого же массива
информации как подмассив спектров “неизвест-
ных” соединений [50, 51]. Данные табл. 5 показы-
вают, что при одной и той же правильности ре-
зультатов погрешность зависит в наибольшей
степени от размера выборки, а не от исходного
массива спектров.

КОМПЬЮТЕРЫ, ПРОГРАММЫ, СЕТИ
Постоянное увеличение производительности

компьютеров и размера памяти запоминающих
устройств способствует появлению больших дан-
ных [4]. Темпы роста памяти значительнее; отсю-
да следует, что, учитывая также быстродействие

аналитических приборов (см. выше), накопление
данных может опережать возможности их обра-
ботки, интерпретации, осмысления [4, 5]. Логич-
но считать, что лимитирующей стадией развития
химического анализа, связанного с большими
данными, является разработка новых математи-
ческих подходов и новых алгоритмов работы с
данными, их программная реализация, а также
стандартизация в области информатики. Пробле-
мы компьютерной манипуляции большими дан-
ными и детали соответствующего программного
обеспечения освещены в многочисленных пуб-
ликациях (см. обзоры [6, 8, 53, 54]).

Развитие широкополосного интернета (высо-
кая скорость передачи информации) [4] обеспе-
чило работе с большими данными коллективный,
взаимосвязанный, межлабораторный характер.
Резко увеличивается масштаб обмена данными и
сотрудничество при их обработке, для этого со-
здаются специальные компьютерно-программ-
ные платформы (data sharing platforms [3], e-col-
laboration platforms [7]). Решение ряда задач, в том
числе химической (биохимической) аналитики,
проводится совместно представителями разных
лабораторий (crowdsourcing – сотрудничество че-
рез интернет больших групп специалистов).
Можно отметить, например, совместное созда-
ние масс-спектрометрических баз данных в обла-
сти природных соединений [34] или кооперацию
при истолковании хроматомасс-спектрометриче-
ских данных, полученных в одной из лабораторий
[4]. Еще один пример работ в сети – облачные вы-
числения (cloud computing). Они реализуются при
сетевом доступе к общим или посторонним вы-
числительным ресурсам – серверам, устройствам
хранения данных, суперкомпьютерам. Известны
примеры подобной обработки многомерных
масс-спектрометрических изображений и про-
теомных данных [4].

Таблица 5. Погрешность оценки правильности идентификации при поисках в спектральной библиотеке (вы-
числения с калькулятором на сайте [52])

* ПП – правильный положительный результат идентификации, %.

Количество спектров 
в библиотеке Выборка спектров Заданная доля ПП*, % Доверительный 

интервал, ± %

100000 1000 50 3.1
95 1.3

100 50 9.8
95 4.3

10000 1000 50 2.9
95 1.3

100 50 9.8
95 4.3
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АКТУАЛЬНЫЕ ПРИМЕРЫ 
КАЧЕСТВЕННОГО 

И КОЛИЧЕСТВЕННОГО АНАЛИЗА

Охарактеризованные выше методы и прибо-
ры, позволяющие генерировать данные большого
(относительно большого) размера, и соответству-
ющие информационные ресурсы широко приме-
няются в мультианалитных качественных и коли-
чественных определениях (био)органических со-
единений многих классов в разных матрицах.

Прежде всего, это относится к разнообразным
идентификационным процедурам. Для лучшего
понимания их перспектив необходимо соответ-
ствующее сравнение в межлабораторных экспе-
риментах, до последнего времени проводивших-
ся преимущественно в отношении количествен-
ного анализа. Начиная с 2012 г., реализована
серия сравнительных экспериментов по распо-
знаванию низкомолекулярных соединений раз-
личными методами в разных лабораториях (critical
assessment of small molecule identification, CASMI)
[55, 56]. Здесь впервые широко оценены возмож-
ности предсказания тандемных масс-спектров.
Эффективность предсказания для более 200 ана-
литов оказалась не очень высокой: при использо-
вании in silico масс-спектров в качестве справоч-
ных данных получено приблизительно 30% ПП
[55]. Объединение этих результатов с традицион-
ным поиском в библиотеках масс-спектров экс-
периментального происхождения и поиском вы-
сокоцитируемых соединений в химических базах
данных увеличило показатель ПП до 70% [55] и
даже 87–93% [56]. Эти характеристики эффек-
тивности распознавания молекул в случае сово-
купности методов следует считать достаточно вы-
сокими, поскольку ПП – основной метрологиче-
ский показатель качественного анализа – для
классического/эталонного варианта масс-спек-
трометрии (ЭИ) и соответствующих больших
библиотек масс-спектров составляет приблизи-
тельно 80% [29, 30].

Работа [57], рассматривающая обнаружение
более 9000 метаболитов, которые присутствуют в
моче человека, демонстрирует современные воз-
можности и ограничения быстрой идентифика-
ции многих компонентов сложных биопроб в
рамках их нецелевого анализа. Ограничения мо-
гут быть связаны, например, с неполнотой биб-
лиотек масс-спектров и недоступностью многих
аналитических стандартов. Лишь 175 соединений
идентифицировано с максимальной надежно-
стью: при использовании стандартных образцов
метаболитов с учетом их молекулярных масс, хро-
матографических характеристик и тандемных
масс-спектров. Еще 578 аналитов идентифици-
рованы относительно надежно методом тандем-
ной масс-спектрометрии высокого разрешения

(МС2ВР) при использовании справочных биб-
лиотек [57].

Наличие многопиковых хроматограмм и свя-
занных с ними масс-спектров позволяет прово-
дить целевое скрининговое (обнаружение и иден-
тификация вредных веществ, соотнесенное с
нормативными уровнями их содержания) или
полностью количественное определение многих
аналитов в одной пробе. Это важно для аналити-
ческого экспресс-контроля продуктов питания,
объектов окружающей среды и других объектов.
Все чаще появляются сообщения о таких мульти-
аналитных определениях в отношении десятков и
сотен компонентов. Описано, например, опреде-
ление в продуктах питания 143 [58] и 160 [59] ле-
карственных соединений, 295 бактериальных и
грибковых метаболитов [60], 389 [61] и свыше 625
[62] загрязнителей пищи различных классов, 475
запрещенных пищевых добавок [63]. Рассмотрен
анализ осадков сточных вод с определением 148
лекарственных соединений, в том числе запре-
щенных к применению [64]. Часть предложенных
методик относится к скрининговым [58, 59, 62,
63], в других работах [60, 61, 64] описан полно-
ценный количественный анализ. Определения во
многих случаях относятся к следам аналитов (со-
держание 1–100 мкг/кг). Использованные мето-
ды скрининга, как правило, основаны на исполь-
зовании ВЭЖХ (УЭЖХ) и МСВР (МС2ВР) и мо-
гут быть распространены на нецелевой анализ.

Характеристики количественного мультиана-
литного определения, чаще всего базирующегося
на применении МС2 (МС2ВР), неодинаковы для
разных аналитов даже при оптимизации условий
анализа. Это показывают, например, результаты
одновременного определения более трехсот мета-
болитов в четырех пищевых матрицах [60]. Из 331
целевых аналитов 36 соединений (11%) не были
определены. Одна из причин этого – невысокая
чувствительность метода по отношению к неко-
торым компонентам проб, ослабленная к тому же
матричными эффектами. Требуемая норматив-
ными документами степень извлечения различ-
ных аналитов из исходных образцов (70–120%)
реализована лишь для 21–74% соединений (при
их содержании в анализируемых образцах в ин-
тервале 0.3–630 мкг/кг). Что касается погрешно-
стей количественного определения, выраженных
в относительном стандартом отклонении средних
значений, для большинства аналитов этот пока-
затель не превышал границы 20%, но зависел от
вида матрицы [60].

Таким образом, в “эру больших данных” неиз-
бежно стремление к увеличению числа соедине-
ний, одновременно определяемых в одних и тех
же пробах, что приводит, несомненно, к более
полному обнаружению отдельных компонентов,
но необязательно сопровождается хорошими по-
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казателями правильности идентификации и ха-
рактеристиками количественного определения
всех аналитов.

* * *

Тема данной статьи – большие данные – не
отражает существование какой-либо самостоя-
тельной науки или ее раздела. Скорее, это часть
современной аналитики, объединяющая ее с био-
логией, информатикой и статистикой, обуслов-
ливающая модернизацию образования в химии
[3, 9]. Проблемы, связанные с большими данны-
ми, возникают в химическом анализе, если рабо-
та лаборатории не ограничивается определением
одного или небольшого числа аналитов традици-
онными методами. Постоянный нецелевой ана-
лиз биологических проб методами хроматогра-
фии и масс-спектрометрии (особенно МС2ВР)
неизбежно затрагивает манипуляции с большими
данными. Они появляются в ходе мультианалит-
ных анализов, проводимых с целью большей пол-
ноты обнаружения отдельных компонентов
сложных проб. Это, однако, не обязательно со-
провождается высокими показателями правиль-
ности идентификации и хорошими характери-
стиками количественного определения отдель-
ных аналитов. Применение сенсорных устройств
и других анализаторов (в мультисигнальных,
мультианалитных вариантах) также может быть
сопряжено с получением больших данных. Ис-
пользование априорной информации, представ-
ленной в больших химических базах данных, по-
лезно для химиков всех специализаций. Аналити-
кам, тем не менее, следует учесть, что доступные
сведения о способах, методах и методиках анали-
за могут быть фрагментарными. Использование
больших массивов информации особенно важно

при решении задач нецелевого анализа. Отбор
кандидатов на идентификацию связан с особыми
физико-химическими свойствами химических
веществ и их популярностью (высокой цитируе-
мостью), надежная идентификация предполагает
доступ к справочным библиотекам спектров
(масс-спектров). Методы обработки, анализа и
представления данных, прежде всего методы хе-
мометрии и визуализации, прогрессируют вместе
с ростом количества и сложности информации.
Полный анализ данных может быть заменен вы-
борочным. Технические характеристики ком-
пьютеров и их сетей растут опережающими тем-
пами, создавая потенциал развития интеллекту-
альных методов анализа информации. Прогресс
интернета обеспечивает новые возможности ис-
пользования посторонних вычислительных/ин-
формационных ресурсов, кооперации при созда-
нии электронных справочных данных и онлайно-
вого межлабораторного сотрудничества в решении
аналитических задач, первоначально затрагивае-
мых одну из лабораторий.
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