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摘要：质谱成像是以质谱技术为基础的成像技术，用于物质组成和相对分布分析，在生物医学、药物研发、环

境科学等领域具有广泛的应用前景。本文介绍了质谱成像技术原理，常用的基质辅助激光解析电离质谱成

像、二次离子质谱成像、原位质谱成像技术的特点，从质谱成像技术在中药成分分布、中药安全性评价、中药

材质量控制和中药加工炮制过程质量控制４个方面综述了质谱成像技术及其在中药质量控制中应用的最新
进展，分析其优势、挑战及未来发展方向，以期为相关研究提供参考。
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　　“药材好，药才好”，中药质量控制是确保中药
安全性、有效性和稳定性的重要环节，其核心在于对

中药的化学组成、活性成分以及加工和储存过程中

的变化进行全面表征和监控。色谱技术是中药质量

分析的主流手段，高效液相色谱凭借其高分辨率和

灵敏度，被广泛用于中药中活性成分的定性和定量

分析［１］，气相色谱则更适用于中药中挥发性成分的

分析［２］。然而，这些技术样品需要复杂的前处理，

且多基于单一或少量化学成分的分析，难以反映中

药复杂多组分体系的整体特征［３］。指纹图谱分析

是中药质量评价中一种重要的系统性方法，强调对

中药整体化学特征的表征。指纹图谱可以将中药不

同批次、来源的整体成分差异进行全面比较，用以评

估其一致性与质量优劣，然而指纹图谱分析也存在

一定局限性，如其无法直接获得化学成分的空间分

布信息，并且在样品中微量成分的检测方面灵敏度

较低。与传统技术相比，质谱成像技术（ｍａｓｓｓｐｅｃ
ｔｒｏｍｅｔｒｙｉｍａｇｉｎｇ，ＭＳＩ）在中药质量研究中展现出显
著优势。质谱成像技术无需复杂样品前处理，可直

接对中药材的横切面或表面进行成分分布的原位检

测和成像分析。这种技术不仅可以揭示活性成分的

空间分布特征，还能实现多组分的同步检测，弥补了

传统技术在空间分辨和多组分表征能力上的

不足［４］。

１　质谱成像的原理及分类
质谱成像是一种将质谱分析与空间分布信息相

结合的技术，用于可视化样品中分子或元素的分布。

根据离子化方式和工作环境的不同，质谱成像技术

可以分为基质辅助激光解吸电离质谱成像（ｍａｔｒｉｘ
ａｓｓｉｓｔｅｄｌａｓｅｒｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎ／ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎｍａｓｓｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙ
ｉｍａｇｉｎｇ，ＭＡＬＤＩＭＳＩ）、二次离子质谱成像（ｓｅｃｏｎｄａｒｙ
ｉｏｎｍａｓｓｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙｉｍａｇｉｎｇ，ＳＩＭＳＭＳＩ）以及原位
电离质谱成像（ａｍｂｉｅｎｔｉｏｎｉｚａｔｉｏｎｍａｓｓｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙ
ｉｍａｇｉｎｇ，ＡＩＭＳＩ）等，每种技术都有其独特的原理和
应用领域。

１１　ＭＡＬＤＩＭＳＩ
ＭＡＬＤＩＭＳＩ是一种质谱分析与成像技术相结

合的先进方法，可以在分子水平上揭示生物样品中

化合物的空间分布。这项技术最早起源于１９８５年
Ｋａｒａｓ和 Ｈｉｌｌｅｎｋａｍｐ提出的 ＭＡＬＤＩ技术［５］，１９９７
年，Ｃａｐｒｉｏｌｉ等首次将 ＭＡＬＤＩ技术与质谱成像相结
合，实现了样品中分子分布的空间可视化［６］。经过

多年的发展，随着激光器性能的提升、基质选择的优

化和数据处理能力的增强，ＭＡＬＤＩＭＳＩ已成为生物
医学领域不可或缺的分析工具。ＭＡＬＤＩＭＳＩ基于
样品与特定基质的共结晶，基质在吸收紫外激光能

量后，将样品表面分子解吸并电离，随后通过质谱仪

检测这些电离分子的质量和丰度信息，通过逐点激

光扫描，记录每个位置的质谱数据并结合空间坐标，

能够生成分子空间分布的二维或三维成像图。这种

技术的优势在于无需标记即可同时分析多种分子，

包括蛋白质、多肽、脂质、代谢物等［７］，同时具备较

高的灵敏度和分辨率。基于 ＭＡＬＤＩＭＳＩ又发展出
了许多ＭＳＩ技术，如ＭＡＬＤＩ２［８９］、ＴＩＭＳＭＳＩ［１０］、ＩＲ
ＭＡＬＤＥＳＩ［１１１２］等，克服了原有方法的部分局限性。
１２　ＳＩＭＳＭＳＩ

ＳＩＭＳＭＳＩ是一种高分辨分析方法，用于探测样
品表面分子及元素的分布特征。ＳＩＭＳ技术的历史
可追溯到２０世纪６０年代，由 Ｂｅｎｎｉｎｇｈｏｖｅｎ等开发
并应用于表面化学分析［１３］。ＳＩＭＳＭＳＩ在样品分析
中利用高能离子束轰击样品表面，引发表面分子或

原子的二次离子化。这些二次离子随后被检测器记

录下来，根据其质荷比（ｍ／ｚ）及产生位置生成分布
成像图。与 ＭＡＬＤＩＭＳＩ相比，ＳＩＭＳＭＳＩ的特点是
其离子化过程中具有较高的空间分辨率（亚微米至

纳米级），ＳＩＭＳＭＳＩ适合研究亚细胞水平的分子分
布［１４１５］，然而其高能离子化过程可能导致目标分子

碎裂，因此更适合于分析脂类、小分子和无机元素分

布。此外，基于ＳＩＭＳＭＳＩ技术发展出一些新型 ＭＳＩ
技术，如纳米 ＳＩＭＳ（ＮａｎｏＳＩＭＳ）［１６１７］、飞行时间
ＳＩＭＳ（ＴＯＦＳＩＭＳ）［１８１９］、聚焦离子束 ＳＩＭＳ（ＦＩＢ
ＳＩＭＳ）［２０］等。
１３　ＡＩＭＳＩ

ＡＩＭＳＩ是一种能够在常压环境下直接对复杂样
品进行分子成像分析的技术，无需复杂的样品前处

理，具有快速、高效、原位分析的特点。电喷雾电离

质谱成像 （ｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎｅｌｅｃｔｒｏｓｐｒａｙｉｏｎｉｚａｔｉｏｎｍａｓｓ
ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙｉｍａｇｉｎｇ，ＤＥＳＩＭＳＩ）是 ＡＩＭＳＩ中最早发
展的技术之一，由Ｔａｋáｔｓ等在２００４年提出［２１］，其原

理是通过高压喷雾液滴撞击样品表面，将表面分子

解吸并离子化，离子化后的分子进入质谱仪进行分

析，从而获得样品的化学分布图谱。ＤＥＳＩＭＳＩ技术
在分析脂质、代谢物和小分子药物方面表现出高灵

敏度和准确性［２２］。此外，还有其他 ＡＩＭＳＩ技术：激
光烧蚀电感耦合等离子体质谱成像［２３］、液滴萃取表

面分析质谱成像［２４］、直接分析实时质谱成像［２５］、表

面辅助激光解吸离子化质谱成像［２６］、大气压傅立叶
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变换电喷雾解吸离子化质谱成像［２７］等。

这些ＭＳＩ的技术创新不仅推动了空间和化学分
辨率的提升，也为中药质量控制研究领域开辟了新的

方向。三种常用质谱成像技术的主要特点见表１。

表１　三种ＭＳＩ技术的主要特点
Ｔａｂ．１　ＫｅｙｆｅａｔｕｒｅｓｏｆｔｈｅｔｈｒｅｅＭＳＩｔｅｃｈｎｏｌｏｇｉｅｓ

特性 　 ＭＡＬＤＩＭＳＩ　　　　 ＳＩＭＳＭＳＩ　　　　　 ＡｍｂｉｅｎｔＭＳＩ　　

离子化方式 激光激发基质分子进行共振吸收 高能离子束撞击样品表面 直接在大气环境中电离

样品制备 需要喷涂基质 通常不需要基质 通常不需要基质

空间分辨率 中等（５～５０μｍ） 高（５０ｎｍ～５μｍ） 低（几十到几百微米）

分子类型 适用于大分子（蛋白质、肽、代谢物等） 主要检测小分子（脂质、无机离子等） 适用于小分子（代谢物、药物等）

定量能力 适中 相对较差 适中

样品破坏性 低至中等 高（样品表面受损） 低（适合活体分析）

真空要求 需要高真空 需要高真空 在大气压下进行

２　ＭＳＩ技术在中药质量控制中的应用
２１　ＭＳＩ在中药成分分布研究中的应用

中药的药效通常是多种化学成分协同作用的

结果，而成分在植物不同组织中的分布不均直接

影响药材的质量与疗效，因此对中药成分分布可

视化研究至关重要。ＭＳＩ技术可以实现成分分布
的可视化，从而揭示中药材内活性成分的积累规

律，为中药质量研究提供直观且高效的技术手段。

ＺＨＯＵ等［２８］基于 ＭＡＬＤＩＭＳＩ技术对黄芩根、茎、
叶中的各种代谢物，如黄酮苷、黄酮代谢物和酚酸

进行了系统表征，发现在黄芩的地下部分，黄芩

素、汉黄芩素、黄芩苷、汉黄芩苷和白杨素分布广

泛，而在地上部分的空间位置较少。而黄芩素、红

花苷／异红花苷、黄芩苷、红花素７Ｏ葡萄糖醛酸
苷在黄芩地上部分分布较高。ＺＨＡＯ等［２９］基于

ＤＥＳＩＭＳＩ技术对甘草小分子和大分子多糖进行定
位和表征，在根茎的不同组织中检测到２１种黄酮
类化合物和 １２种三萜类化合物并对其进行了表
征，另外１９种成分通过 ＤＥＳＩＭＳＩ进行了表征，这
些代谢产物大多位于皮层、韧皮部和髓质。ＬＩＵ
等［３０］利用大气压基质辅助激光解吸电离质谱成
像技术检测了 １５种典型成分在连翘果实中的分
布情况，发现活性成分在果实中的分布不均匀。

１５种成分中，矢车菊苷、人参皂苷 Ａ、阿多索苷酸、
黑木耳素、金丝桃苷、连翘苷 Ａ、橙皮苷、悬铃木苷
和悬铃木皂苷 Ａ分布在整个果实中，７羟基１，２，
３三甲氧基黄原烯９酮、二氢杨梅素、红景天苷和
芦丁主要分布在果皮中。ＮＩＥ等［３１］通过显微质谱

成像揭示了板蓝根中生物碱、含硫化合物、苯丙烷

类、氨基酸、核苷、有机酸、黄酮类、萜类、糖类、芳

香族、肽的分布，研究发现大多数植物化学物质在

板蓝根的营养储存组织韧皮部中比在主要的导水

组织木质部中更丰富。ＬＩＵ［３２］等开发了一种新的、
可靠的飞行时间二次离子质谱成像技术首次对野

生和栽培冬虫夏草的成分进行定位，实现了对单

个成分和一类成分总和的定位。ＣＡＩ［３３］等利用基
质辅助激光解吸技术结合傅里叶变换离子回旋共

振质谱成像技术研究了枳实果皮和果肉中特征成

分的差异分布，对其中 ２４种化合物进行定位，成
像结果表明生物碱、香豆素主要分布在果肉中，有

机酸主要分布在果皮中。ＬＩＵ等［３４］首次报道了石

斛属植物的质谱成像，基于飞行时间联合基质辅

助激光解吸电离质谱成像技术对金钗石斛包括生

物碱和倍半萜在内的不同代谢物的空间分布进行

了表征和可视化，鉴定的生物碱分布在薄壁组织

或维管束中，倍半萜存在于茎的所有区域。ＨＥ
等［３５］基于 ＳＩＭＳＭＳＩ技术研究了黄连横截面中的
化合物分布，结果表明巴马汀在髓部的分布多于

其他部位，氧小檗碱主要集中在软木和木质部射

线中。上述研究对各种药材的有效成分进行了可

视化，为中药质量控制提供了系统的科学指导。

这些研究成果将推动中药现代化和国际化进程，

为中药领域的理论和应用研究开辟更广阔的

前景。

２２　ＭＳＩ在中药安全性评价中的应用
中药材在种植、采收、储存和运输过程中可能

受到重金属、农药残留、真菌毒素及其他污染物的

影响，对人体健康产生潜在威胁。通过严格的质

量控制手段，可以有效检测和去除这些有害物质，

保障中药的安全使用。ＭＳＩ通过直观呈现有害物
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质的空间分布特性、多成分同步检测及无标记、无

损分析等优势，在中药安全性评价中显著提升了

效率和准确性，为中药质量控制提供了技术支撑。

Ｍａ等［３６］通过简单的溶胶凝胶法制备了一种新型
的 Ｔｉ３Ｃ２二维过渡金属碳／氮化物纳米线，并将其
用作 ＭＡＬＤＩＭＳＩ的基质，以提高其在正离子模式
下分析农药的性能。该基质成功用于分析中药

中的残留农药烯唑醇中并成功地应用到药用植

物西洋参完整根中各种内源性化合物（如氨基酸

和糖、脂肪酸、生物碱和植物激素）和外源农药的

空间分布。ＫＵＡＮＧ［３７］等利用钛基金属有机框架
材料纳米片作为基质的 ＭＡＬＤＩＭＳＩ技术，观察何
首乌加工过程中肝毒性成分（蒽醌）的时空含量

变化，结果表明 ４ｈ的蒸煮时间可以显著降低何
首乌的肝毒性，如果希望进一步降低毒性，基于

ＭＡＬＤＩＭＳＩ原位空间分布结果，可以在蒸煮后适
当切断皮质区域，为何首乌的解毒加工提供了理

论依据。

２３　ＭＳＩ在中药材质量控制上的应用
中药的药效来自其复杂的化学成分及其协同

作用，这些成分的种类和含量可能因药材的种属、

产地及采收时间等的不同而发生变化。与传统方

法相比，ＭＳＩ技术具有无损分析、多成分同步检测、
空间分布可视化及高灵敏度等优点，能够全面、精

确地评估中药的质量和安全性，提供更丰富的信

息和更高的分析效率。ＷＡＮＧ［３８］等利用 ＤＥＳＩＭＳＩ
技术实现人参根不同部位（如根茎、主根、侧根、须

根和不定根）的可视化和区分，并建立了一个空间

代谢组学策略，对人参根的 ５个部位进行代谢组
学比较，通过潜在的化学标志物（６种人参皂苷和
１１种 脂 质）区 分 人 参 根 的 ５个 不 同 部 位。
ＺＨＡＯ［３９］等利用非靶向代谢组学来确定园参和林
下参的差异并通过 ＭＳＩ技术对差异代谢产物进行
了定位，ＭＳＩ结果显示，咖啡酸乙酯和异荭草苷集
中在初生根的棕黄色外果皮上，而过度暴露于咖

啡酸乙酯和异荭草苷会加剧人脐静脉内皮细胞的

炎症反应，并降低细胞连接的表达。这表明，过量

摄入园参引起不良反应的化合物主要集中在园参

主根的黄色外果皮中。连作会改变植物的代谢特

征，导致生长不良和产量低。ＳＵＮ等［４０］基于

ＭＡＬＤＩＭＳＩ技术可视化连续种植的丹参中丹参
酮、丹酚酸、多胺、酚酸、氨基酸和低聚糖的空间

分布和变化，研究结果表明连续种植的丹参根中

二氢丹参酮 Ｉ、丹参酮 ＩＩＡ、脱氢米替龙、米替龙和

脱氢丹参酮ⅡＡ、精胺、丹酚酸 Ａ、四糖和五糖的
表达远低于正常根；咖啡酸和丹酚酸 Ａ在正常和
连续种植的丹参根中的表达几乎没有差异；阿魏

酸在正常丹参的木质部分布更为广泛，但在连续

种植的丹参木质部、韧皮部和形成层中表达

强烈。

２４　ＭＳＩ在中药加工炮制过程中质量控制上的
应用

现代研究表明，中药炮制后其化学成分和其

含量的变化会改变中药的药理作用和临床疗效，

从而导致了不同炮制品的“性味归经”和“功能主

治”亦不相同［４１］。ＭＳＩ技术无需复杂前处理即可
同时获取化学成分与形态学信息，显著提升了分

析的精准性和效率，推动了中药炮制加工质量控

制从经验导向向标准化、规范化的转变。ＬＩＵ
等［４２］基于 ＭＡＬＤＩＭＳＩ和化学计量学分析相结合
的方法筛选出了炒白僵蚕的加工相关标记物并揭

示了蛋白质相关代谢物的原位空间分布模式，通

过正交偏最小二乘判别分析筛选了 １５个差异标
记物，并通过 ＭＳＩ在白僵蚕的横截面中进行了定
位和可视化。最终证明炒制过程降低了毒性，同

时可能提高了白僵蚕的特定生物活性。ＦＡＮ
等［４３］结合非靶向代谢组学和质谱成像技术揭示了

三七加工过程中人参皂苷的转化，ＭＳＩ结果显示主
要人参皂苷 ＭＲｂ１、Ｒ１、Ｒｇ１、Ｒｂ１、Ｒｄ和 Ｒｅ表现
出明显的空间分布模式，在木质部中高度富集，在

加工过程中呈下降趋势。他们描绘了加工触发的

稀有人参皂苷（Ｒｇ３、Ｒｋ１、Ｒｇ５等）的空间分布，并
发现人参皂苷在蒸煮过程中发生了原位转化，这

种变化趋势与非靶向代谢组学结果一致。ＬＩＵ
等［４４］采用代谢组学结合 ＤＥＳＩＭＳＩ方法研究了一
系列乌头生物碱，并探究了潜在的代谢标志物，以

了解不同蒸煮时间生附子和加工附子的差异，通

过 ＤＥＳＩＭＳＩ对选定的代谢标志物进行可视化，并
通过 ＨＰＬＣ测定６种指标生物碱的含量，有助于识
别标记，揭示附子炮制过程中可能的化学转变机

制，还提供了一种高效简便的质量控制方法，确保

了附子和其他有毒中药的安全性。ＭＡ等［４５］利用

ＭＡＬＤＩＭＳＩ技术对天麻中１３种酚类物质（包括１１
种巴利森苷）在蒸煮过程中的“时空含量”变化进

行了成像，实验结果表明天麻中大多数巴利森苷

的含量随着蒸煮时间的增加而从表皮到内部显著

增加，表明蒸煮可以抑制巴利森苷的降解，并通过

比较蒸煮前后天麻成分空间分布的差异，推测蒸
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煮过程中高温的渗透会逐渐使水解酶从表皮到内

部失活，可以保护天麻素不被降解，为天麻的质量

改进和标准化加工提供了理论支持。ＭＡ等［４６］用

ＭＡＬＤＩＭＳＩ技术表征未加工酸枣仁和炒酸枣仁中
的皂苷、黄酮类化合物、生物碱、脂肪酸和氨基酸，

采用多元统计方法筛选与未加工酸枣仁和炒酸枣

仁相关的关键差异代谢物。研究结果表明，皂苷

集中在酸枣仁的子叶和胚乳中，而黄酮类化合物

在子叶和胚根中的含量较高，生物碱主要位于子

叶和胚乳，氨基酸在子叶和神经根中的浓度明显

较高，脂肪酸化合物分布在酸枣仁不同的组织区

域，加热和油炸会增加大部分脂肪油和氨基酸水

平，这将更适合体质较弱的失眠人群。

总之，ＭＳＩ技术为中药质量控制提供了一种高
效、可视化的分析方法，能够用于中药农药残留检

测、成分分析及炮制工艺优化等多个环节。随着质

谱技术的发展及数据处理能力的提升，ＭＳＩ在中药
研究和质量控制中的应用前景将更加广阔。

３　讨论
近年来，ＭＳＩ在中药研究中的应用逐步深入，发

表的文章数量呈上升趋势（如图１），ＭＳＩ技术推动
了中药质量控制的发展。相较于传统色谱质谱联
用技术（如ＬＣＭＳ、ＧＣＭＳ），ＭＳＩ无需复杂的前处理
步骤，能够在分子水平上同时获取化学信息和空间

分布信息，使中药活性成分的分布更加直观。基于

ＭＳＩ技术的诸多优点，２０２５年３月２５日，国家药品
监督管理局、国家卫生健康委员会发布关于颁布

２０２５年版《中国药典》的公告，首次在新版药典四部
通则０４３１质谱法中“联用进样”项下收载质谱成像
技术，国外药典目前还未收载该项技术。然而 ＭＳＩ
技术仍面临诸多挑战，如：（１）空间分辨率与检测灵
敏度的权衡—高空间分辨率往往伴随信号强度的下

降，影响低丰度成分的检测；（２）数据分析复杂度
高—中药成分众多，如何精准解读复杂质谱图谱并

与已有数据库匹配，仍是关键难题；（３）标准化及重
复性问题—不同 ＭＳＩ技术、样品制备方法、数据采
集模式的差异可能导致研究结果的不一致。未来

ＭＳＩ的发展将朝着更高分辨率、更强定量能力、更智
能化数据分析方向推进。结合人工智能和深度学习

技术，可提高 ＭＳＩ数据的解析能力，实现中药成分
的自动识别和生物学意义解读［４７］。此外，ＭＳＩ与其
他成像技术（如光学显微镜［４８］、拉曼光谱［４９］、Ｘ射
线成像［５０］）结合，有望提供更全面的中药成分空间

分布和动态变化信息，从而推动中药质量控制及现

代化研究。

４　结语
质谱成像技术在中药研究中的应用为中药成

分组织分布和中药质量控制等研究方向提供了一

种高效、直观的工具。随着仪器技术的不断进步，

ＭＳＩ已成为解析中药活性成分及其作用机制的重
要手段。然而现阶段仍需解决高空间分辨率与灵

敏度的优化、数据处理的标准化、ＭＳＩ数据库的完
善等问题，以进一步提升其实用性。未来，ＭＳＩ技
术的发展将依赖于高性能质谱仪器、智能数据分

析系统及多模式影像融合，以推动中药现代化及

精准医疗的发展。通过深入研究 ＭＳＩ在中药复
方、个体化用药、生物靶点筛选等方面的应用，有

望为中药产业的创新发展提供有力支撑，并促进

其国际化进程。

图１　近年来ＰｕｂＭｅｄ数据库收载的关于
“中药”和“ＭＳＩ”的文章数量

Ｆｉｇ１　Ｔｈｅｎｕｍｂｅｒｏｆａｒｔｉｃｌｅｓｏｎ“ｔｒａｄｉｔｉｏｎａｌＣｈｉｎｅｓｅｍｅｄｉｃｉｎｅ”
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（１２）：１５３２９．

［３］　ＰＲＩＤＥＡＵＸＢ，ＳＴＯＥＣＫＬＩＭ．Ｍａｓｓｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙｉｍａｇｉｎｇｆｏｒ

ｄｒｕｇｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓｔｕｄｉｅｓ［Ｊ］．ＪＰｒｏｔｅｏｍｉｃｓ，２０１２，７５（１６）：

４９９９．

［４］　黄烈岩，聂黎行，董静，等．质谱成像技术在中药研究中的

应用现状［Ｊ］．药物分析杂志，２０２２，４２（１０）：１６７５．



· ６　　　　 · 　　　　　　　　　　　　　　　　中 国 药 品 标 准 ＤｒｕｇＳｔａｎｄａｒｄｓｏｆＣｈｉｎａ２０２６，２７（１）
［５］　ＫＡＲＡＳＭ，ＨＩＬＬＥＮＫＡＭＰＦ．Ｌａｓｅｒｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎｉｏｎｉｚａｔｉｏｎｏｆｐｒｏ

ｔｅｉｎｓｗｉｔｈｍｏｌｅｃｕｌａｒｍａｓｓｅｓｅｘｃｅｅｄｉｎｇ１０，０００Ｄａｌｔｏｎｓ［Ｊ］．Ａｎａ

ｌｙＣｈｅｍ，１９８８，６０（２０）：２２９９．

［６］　ＣＡＰＲＩＯＬＩＲＭ，ＦＡＲＭＥＲＴＢ，ＧＩＬＥＪ，ｅｔａｌ．Ｍｏｌｅｃｕｌａｒｉｍａ

ｇｉｎｇｏｆｂｉｏｌｏｇｉｃａｌｓａｍｐｌｅｓ：Ｌｏｃａｌｉｚａｔｉｏｎｏｆｐｅｐｔｉｄｅｓａｎｄｐｒｏｔｅｉｎｓ

ｕｓｉｎｇＭＡＬＤＩＴＯＦＭＳ［Ｊ］．ＡｎａｌｙＣｈｅｍ，１９９７，６９（２３）：４７５１．

［７］　ＢＵＣＨＢＥＲＧＥＲＡＲ，ＤＥＬＡＮＥＹＫ，ＪＯＨＮＳＯＮＪ，ｅｔａｌ．Ｍａｓｓ

ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙｉｍａｇｉｎｇ：Ａｒｅｖｉｅｗｏｆｅｍｅｒｇｉｎｇａｄｖａｎｃｅｍｅｎｔｓａｎｄ

ｆｕｔｕｒｅｉｎｓｉｇｈｔｓ［Ｊ］．ＡｎａｌｙＣｈｅｍ，２０１８，９０（１）：２４０．

［８］　ＳＯＬＴＷＩＳＣＨＪ，ＫＥＴＴＵＮＥＮＨ，ＬＥＨＥＮＫＡＲＩＭ，ｅｔａｌ．Ｍａｓｓ

ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙｉｍａｇｉｎｇｗｉｔｈＭＡＬＤＩ２［Ｊ］．ＮａｔＭｅｔｈｏｄｓ，２０１５，１２

（５）：３８７．

［９］　ＮＩＥＨＡＵＳＭ，ＳＯＬＴＷＩＳＣＨＪ，ＢＥＬＯＶＭＥ，ｅｔａｌ．Ｔｒａｎｓｍｉｓ

ｓｉｏｎｍｏｄｅＭＡＬＤＩ２ｍａｓｓｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙｉｍａｇｉｎｇｏｆｃｅｌｌｓａｎｄｔｉｓ

ｓｕｅｓａｔｓｕｂｃｅｌｌｕｌａｒｒｅｓｏｌｕｔｉｏｎ［Ｊ］．ＮａｔＭｅｔｈｏｄｓ，２０１９，１６（９）：

９２５９３１．

［１０］　ＣＨＥＮＪ，ＸＩＥＰ，ＷＵＰ，ｅｔａｌ．ＭＡＬＤＩｃｏｕｐｌｅｄｗｉｔｈｌａｓｅｒｐｏｓ

ｔｉｏｎｉｚａｔｉｏｎａｎｄｔｒａｐｐｅｄｉｏｎｍｏｂｉｌｉｔｙｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙｃｏｎｔｒｉｂｕｔｅｔｏｔｈｅ

ｅｎｈａｎｃｅｄｄｅｔｅｃｔｉｏｎｏｆｌｉｐｉｄｓｉｎｃａｎｃｅｒｃｅｌｌｓｐｈｅｒｏｉｄｓ［Ｊ］．Ｃｈｉｎ

ＣｈｅｍＬｅｔｔ，２０２４，３５（４）：１０８８９５．

［１１］　ＢＯＫＨＡＲＴＭＴ，ＭＵＤＤＩＭＡＮＤＣ．Ｉｎｆｒａｒｅｄｍａｔｒｉｘａｓｓｉｓｔｅｄｌａｓｅｒ

ｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎｅｌｅｃｔｒｏｓｐｒａｙｉｏｎｉｚａｔｉｏｎｍａｓｓｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙｉｍａｇｉｎｇａｎａｌ

ｙｓｉｓｏｆｂｉｏｓｐｅｃｉｍｅｎｓ［Ｊ］．Ａｎａｌｙｓｔ，２０１６，１４１（１８）：５２３６．

［１２］　ＰＡＣＥＣＬ，ＭＵＤＤＩＭＡＮＤＣ．ＤｉｒｅｃｔＡｎａｌｙｓｉｓｏｆＮａｔｉｖｅＮＬｉｎｋｅｄ

ＧｌｙｃａｎｓｂｙＩＲＭＡＬＤＥＳＩ．［Ｊ］ＡｍＳｏｃＭａｓｓＳｐｅｃｔｒｏｍ，２０２０，

３１（８）：１７５９．

［１３］　ＢＥＮＮＩＮＧＨＯＶＥＮＡ．Ｓｕｒｆａｃｅａｎａｌｙｓｉｓｂｙｓｅｃｏｎｄａｒｙｉｏｎｍａｓｓ

ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙ（ＳＩＭＳ）［Ｊ］．ＳｕｒｆＳｃｉ，１９９４，２９９３００：２４６．

［１４］　ＰＡＣＨＯＬＳＫＩＭＬ，ＷＩＮＯＧＲＡＤＮ．Ｉｍａｇｉｎｇｗｉｔｈｍａｓｓｓｐｅｃｔｒｏｍ

ｅｔｒｙ［Ｊ］．ＣｈｅｍＲｅｖ，１９９９，９９（１０）：２９７７．

［１５］　ＬＩＤ，ＯＵＹＡＮＧＺ，ＭＡＸ．Ｍａｓｓｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙｉｍａｇｉｎｇｆｏｒｓｉｎｇｌｅ

ｃｅｌｌｏｒｓｕｂｃｅｌｌｕｌａｒｌｉｐｉｄｏｍｉｃｓ：Ａｒｅｖｉｅｗｏｆｒｅｃｅｎｔａｄｖａｎｃｅｍｅｎｔｓ

ａｎｄｆｕｔｕｒｅｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔ［Ｊ］．Ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ，２０２３，２８（６）：２７１２．

［１６］　ＬＩＫ，ＬＩＵＪ，ＧＲＯＶＥＮＯＲＣＲＭ，ｅｔａｌ．ＮａｎｏＳＩＭＳｉｍａｇｉｎｇ

ａｎｄａｎａｌｙｓｉｓｉｎｍａｔｅｒｉａｌｓｓｃｉｅｎｃｅ［Ｊ］．ＡｎｎｕａｌＲｅｖＡｎａｌｙＣｈｅｍ，

２０２０，１３：２７３．

［１７］　ＢＲＵＮＥＴＭＡ，ＫＲＡＦＴＭＬ．Ｔｏｗａｒｄｕｎｄｅｒｓｔａｎｄｉｎｇｔｈｅｓｕｂｃｅｌｌｕ

ｌａｒｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓｏｆｃｈｏｌｅｓｔｅｒｏｌａｎｄｓｐｈｉｎｇｏｌｉｐｉｄｓｕｓｉｎｇｈｉｇｈｒｅｓｏ

ｌｕｔｉｏｎＮａｎｏＳＩＭＳｉｍａｇｉｎｇ［Ｊ］．ＡｃｃＣｈｅｍＲｅｓ，２０２３，５６（６）：

７５２．

［１８］　ＪＯＨＡＮＳＳＯＮＢ．ＴｏＦＳＩＭＳｉｍａｇｉｎｇｏｆｌｉｐｉｄｓｉｎｃｅｌｌｍｅｍｂｒａｎｅｓ

［Ｊ］．ＢｉｏｓｕｒｆＩｎｔｅｒｆａｃｅＡｎａｌ，２００６，３８（１１）：１４０１．

［１９］　ＪＩＡＦ，ＺＨＡＯＸ，ＺＨＡＯＹ．ＡｄｖａｎｃｅｍｅｎｔｓｉｎＴｏＦＳＩＭＳｉｍａｇｉｎｇ

ｆｏｒｌｉｆｅｓｃｉｅｎｃｅｓ［Ｊ］．ＦｒｏｎｔＣｈｅｍ，２０２３，１１：１２３７４０８．

［２０］　ＰＩＬＬＡＴＳＣＨＬ，?ＳＴＬＵＮＤＦ，ＭＩＣＨＬＥＲＪ．ＦＩＢＳＩＭＳ：Ａｒｅｖｉｅｗ

ｏｆｓｅｃｏｎｄａｒｙｉｏｎｍａｓｓｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙｆｏｒａｎａｌｙｔｉｃａｌｄｕａｌｂｅａｍｆｏ

ｃｕｓｓｅｄｉｏｎｂｅａｍｉｎｓｔｒｕｍｅｎｔｓ［Ｊ］．ＰｒｏｇＣｒｙｓｔＧｒｏｗｔｈＣｈａｒａｃｔＭａ

ｔｅｒ，２０１９，６５（１）：１．

［２１］　ＴＡＫáＴＳＺ，ＷＩＳＥＭＡＮＪＭ，ＧＯＬＯＧＡＮＢ，ｅｔａｌ．Ｍａｓｓｓｐｅｃ

ｔｒｏｍｅｔｒｙｓａｍｐｌｉｎｇｕｎｄｅｒａｍｂｉｅｎｔｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓｗｉｔｈｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎｅｌｅｃ

ｔｒｏｓｐｒａｙｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ［Ｊ］．Ｓｃｉｅｎｃｅ，２００４，３０６（５６９５）：４７１．

［２２］　ＫＵＭＡＲＢＳ．Ｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎｅｌｅｃｔｒｏｓｐｒａｙｉｏｎｉｚａｔｉｏｎｍａｓｓｓｐｅｃｔｒｏｍｅ

ｔｒｙｉｍａｇｉｎｇ（ＤＥＳＩＭＳＩ）ｉｎｄｉｓｅａｓｅｄｉａｇｎｏｓｉｓ：ａｎｏｖｅｒｖｉｅｗ［Ｊ］．

ＡｎａｌＭｅｔｈｏｄｓ，２０２３，１５（３１）：３７６８．

［２３］　ＢＥＣＫＥＲＪＳ．Ｉｍａｇｉｎｇｏｆｍｅｔａｌｓｉｎｂｉｏｌｏｇｉｃａｌｔｉｓｓｕｅｂｙｌａｓｅｒａｂｌａ

ｔｉｏｎｉｎｄｕｃｔｉｖｅｌｙｃｏｕｐｌｅｄｐｌａｓｍａｍａｓｓｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙ（ＬＡＩＣＰ

ＭＳ）：ｓｔａｔｅｏｆｔｈｅａｒｔａｎｄｆｕｔｕｒｅｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔｓ［Ｊ］．ＪＭａｓｓＳｐｅｃ

ｔｒｏｍ，２０１３，４８（２）：２５５．

［２４］　ＳＷＡＬＥＳＪＧ，ＴＵＣＫＥＲＪＷ，ＳＰＲＥＡＤＢＯＲＯＵＧＨＭＪ，ｅｔａｌ．

Ｍａｐｐｉｎｇｄｒｕｇｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｉｎｂｒａｉｎｔｉｓｓｕｅｕｓｉｎｇｌｉｑｕｉｄｅｘｔｒａｃｔｉｏｎ

ｓｕｒｆａｃｅａｎａｌｙｓｉｓｍａｓｓｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙｉｍａｇｉｎｇ［Ｊ］．ＡｎａｌｙＣｈｅｍ，

２０１５，８７（１９）：１０１４６．

［２５］　张敬伟．基于实时直接分析质谱法的喷墨打印墨水种类鉴别

［Ｄ］．北京：中国政法大学，２０２２．

［２６］　ＭüＬＬＥＲＷＨ，ＶＥＲＤＩＮＡ，ＤＥＰＡＵＷＥ，ｅｔａｌ．Ｓｕｒｆａｃｅａｓｓｉｓ

ｔｅｄｌａｓｅｒｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎ／ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎｍａｓｓｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙｉｍａｇｉｎｇ：Ａｒｅ

ｖｉｅｗ［Ｊ］．ＭａｓｓＳｐｅｃｔｒｏｍＲｅｖ，２０２２，４１（３）：３７３．

［２７］　ＬＩＵＤ，ＺＨＡＮＧＷ，ＦＥＮＧＷ，ｅｔａｌ．ＣｈｒｙｓｏｍｙｃｉｎＡｒｅｓｈａｐｅｓ

ｍｅｔａｂｏｌｉｓｍａｎｄｉｎｃｒｅａｓｅｓｏｘｉｄａｔｉｖｅｓｔｒｅｓｓｔｏｈｉｎｄｅｒｇｌｉｏｂｌａｓｔｏｍａ

ｐｒｏｇｒｅｓｓｉｏｎ［Ｊ］．ＭａｒｉｎｅＤｒｕｇｓ，２０２４，２２（９）：３９１．

［２８］　ＺＨＯＵＰ，ＺＵＯＬ，ＬＩＵＣ，ｅｔａｌ．Ｕｎｒａｖｅｌｉｎｇｓｐａｔｉａｌｍｅｔａｂｏｌｏｍｅ

ｏｆｔｈｅａｅｒｉａｌａｎｄｕｎｄｅｒｇｒｏｕｎｄｐａｒｔｓｏｆＳｃｕｔｅｌｌａｒｉａｂａｉｃａｌｅｎｓｉｓｂｙ

ｍａｔｒｉｘａｓｓｉｓｔｅｄｌａｓｅｒｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎ／ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎｍａｓｓｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙｉｍａ

ｇｉｎｇ［Ｊ］．Ｐｈｙｔｏｍｅｄｉｃｉｎｅ，２０２４，１２３：１５５２５９．

［２９］　ＺＨＡＯＹ，ＪＩＡＮＧＭ，ＬＩＵＭ，ｅｔａｌ．Ｓｐａｔｉａｌｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎａｎｄ

ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｚａｔｉｏｎｏｆｔｈｅｓｍａｌｌｍｏｌｅｃｕｌｅｍｅｔａｂｏｌｉｔｅｓａｎｄｉｎｓｉｔｕｈｙ

ｄｒｏｌｙｚｅｄｏｌｉｇｏｓａｃｃｈａｒｉｄｅｓｉｎｔｈｅｒｈｉｚｏｍｅｏｆＧｌｙｃｙｒｒｈｉｚａｕｒａｌｅｎｓｉｓ

ｂｙｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎｅｌｅｃｔｒｏｓｐｒａｙｉｏｎｉｚａｔｉｏｎｍａｓｓｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙｉｍａｇｉｎｇ

ａｎｄ ｈｉｇｈｒｅｓｏｌｕｔｉｏｎ ｌｉｑｕｉｄ ｃｈｒｏｍａｔｏｇｒａｐｈｙｍａｓｓｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙ

［Ｊ］．ＪＡｇｒｉｃｕｌＦｏｏｄＣｈｅｍ，２０２３，７１（５０）：２０３７２．

［３０］　ＬＩＵＹ，ＷＡＮＧＣ，ＣＨＥＮＺ，ｅｔａｌ．Ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆａｃｔｉｖｅｉｎｇｒｅｄｉ

ｅｎｔｓａｎｄｑｕａｌｉｔｙｃｏｎｔｒｏｌｏｆＦｏｒｓｙｔｈｉａｓｕｓｐｅｎｓａｗｉｔｈＡＰＭＡＬＤＩ
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