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Abstract. ChromLake is an innovative computational strategy that enables
the access, transformation, and storage of large volumes of data generated by
various types of analytical equipment. ChromLake mitigates recurrent
limitations in high-demand laboratory environments and supports the
automation of distinct sample analyses with a high degree of reliability. The
proposal is based on pipelines that provide data interoperability, persistence,
and security. Experimental results indicate that the strategy preserves
chromatographic data without detectable losses in the experiments performed.

Resumo. ChromLake é uma plataforma computacional inovadora que
prové acesso, transformagdo e armazenamento de grandes volumes de dados
produzidos por diversos tipos de equipamentos analiticos. ChromLake mitiga
as limitagcoes recorrentes em ambientes laboratoriais de alta demanda e apoia
a automagdo das andlises de amostras distintas com alto grau de
confiabilidade. A estratégia baseia-se em pipelines que oferecem
interoperabilidade, persisténcia e rastreabilidade de dados. Os primeiros
resultados experimentais indicam que a estratégia preserva os dados
cromatogrdficos sem perdas detectaveis nos experimentos realizados.

1. Introducao

A Quimica Analitica contemporanea tem sido impulsionada pelo avango de técnicas
instrumentais de elevada sensibilidade e seletividade. Nesse cendrio, o emprego de
equipamentos de Cromatografia Liquida de Alta Eficiéncia acoplada a Espectrometria de
Massas de Alta Resolucdo (LC-HRMS) e da Cromatografia Gasosa acoplada a
Espectrometria de Massas (GC-MS) tornou-se indispensavel para a caracterizacao de
amostras complexas [Heinsvig et al. 2023; Schymanski et al. 2014]. Esses equipamentos
realizam corridas cromatograficas (scans) produzindo cromatogramas baseados em
grandes datasets que expressam propriedades fisicas das substancias, como tempos de
retencdo (RT), que indicam o instante em que cada substancia elui da coluna
cromatografica, razdes massa/carga (m/z), que identificam os ions detectados no
espectrometro, ¢ intensidades de sinais [Mardal et al. 2023].

Os scans sao fundamentais para identificagdo de padrdes, deteccdo de metabolitos
e investigacdes retrospectivas de doping e contaminagdes [Mogollon et al. 2014].
Entretanto, os dados cromatograficos sdo produzidos em formatos proprietarios
dependentes do fornecedor dos equipamentos, limitando a interoperabilidade, restringindo
0 acesso programatico e onerando a constru¢do de workflows orientados a andlises
preditivas [Mattoso et al. 2010; Allain 2019]. Na pratica, as analises dependem
frequentemente de acesso fisico aos equipamentos e de procedimentos manuais exaustivos,
tornando o processo pouco escalavel e inadequado para ambientes de alta demanda como
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os laboratorios de controle de doping homologados pela Agéncia Mundial Antidopagem

(WADA) [Magalhaes Britto Junior et al. 2024].

Segundo Mogollon et al. (2014) e Milman e Zhurkovich (2017), hé grande potencial
para o desenvolvimento de solugdes computacionais inovadoras voltadas para a area da
cromatografia, mas sua disseminagdo ainda ¢ limitada na academia e na industria. Além
disso, as ferramentas existentes concentram-se majoritariamente na analise de scans
isolados, sem tratar de forma sistematica o ciclo de vida dos dados em repositorios
estruturados, alinhados aos principios de dados FAIR [Wilkinson et al. 2016].

Este artigo apresenta a plataforma ChromLake. Ela foi concebida para facilitar o
acesso, estruturacao, armazenamento e analises de grandes quantidades de arquivos brutos
de scans cujos dados sdo persistidos em banco de dados colunares de processamento
analitico online (OLAP) e acessiveis via consultas em linguagem SQL. A plataforma adota
técnicas de e-science e engenharia de dados, assegurando persisténcia, escalabilidade e
rastreabilidade em um repositorio estruturado, rastreavel e independente de fabricante e do
tipo de amostra analisada.

Este artigo esta organizado da seguinte forma: a Se¢do 2 apresenta os trabalhos
relacionados, a Se¢do 3 descreve os materiais ¢ métodos, a Secdo 4 apresenta a
implementagao, a Secao 5 discute os resultados e a Sec¢ao 6 reune as consideragdes finais.

2. Trabalhos Relacionados

Mardal et al. (2023) indicam a viabilidade do uso de SGBDs relacionais para o
arquivamento e analise escaldvel de dados de LC-HRMS por meio do ScreenDB, eficaz
em analises retrospectivas de mais de 40.000 arquivos. Entretanto, sua implementacao foca
em modelos relacionais e fluxos especificos para triagens nao-direcionadas. Embora o
ChromLake também serialize os formatos proprietarios para mzML por meio de extratores
especializados, seu principal diferencial ndo reside na independéncia de fornecedor, mas
no ganho de desempenho e escalabilidade proporcionado por um SGBD OLAP colunar,
com indexacdo fisica, proje¢oes de pré-agregacdo e compressdo nativa orientadas a
consultas analiticas. Outra abordagem, o Metabolite Atlas de Yao et al. (2015), integra
dados de LC/MS em clusters HPC com SciDB, realizando operacdes de data slicing sobre
matrizes multidimensionais (RT x m/z % Intensidade). No entanto, seu foco estd na
exploragdo interativa de metabdlitos, requer linguagem AQL/AFL, ndo prové
independéncia de fabricante nem suporta GC-MS.

Do ponto de vista arquitetural, o ChromLake alinha-se aos conceitos de Data Lake
(DL) discutidos por Miloslavskaya e Tolstoy (2016) e Milman e Zhurkovich (2017), que
defendem repositérios seguros e escalaveis capazes de manter dados em formato nativo
para transformagdes orientadas a andlise (schema-on-read). Ao serializar arquivos
proprietarios para mzML e persisti-los em ambiente colunar, o ChromLake implementa
uma estratégia de repositorio estruturado que combina fidelidade e rastreabilidade de um
DL com o desempenho necessario para grandes volumes de dados espectrométricos.

Bietal. (2026) desenvolveram o DCOP, uma plataforma de acesso aberto com mais
de 214 mil compostos organofosforados e predi¢ao de espectros MS/MS via redes neurais.
Embora relevante para curadoria quimica e predicdo in silico, o DCOP ndo aborda a
ingestdo de dados cromatograficos brutos em repositérios analiticos. No campo forense,
Pasternak et al. (2022) demonstraram com o OpenChrom que sistemas automatizados
podem atingir 100% de concordancia com especialistas na detec¢@o de liquidos inflamaveis
em 374 amostras de GC-MS. Contudo, o trabalho ¢ centrado no processamento de arquivos
individuais. O ChromLake complementa esse ecossistema ao focar na camada de
infraestrutura e engenharia de dados, viabilizando ingestao automatizada de multiplos
fabricantes e tipos de amostras em repositorios OLAP com persisténcia estruturada em
SQL.
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Em sintese, os trabalhos relacionados avancam no uso de bancos de dados e

formatos abertos, mas tendem a contextos especificos, restritos a uma técnica ou fabricante,
ou apoiados em modelos de armazenamento menos otimizados para consultas analiticas
em larga escala. O ChromLake diferencia-se ao combinar um método geral de engenharia
de dados, aplicavel a multiplas técnicas e fabricantes, com uma camada de persisténcia
colunar OLAP projetada para alto desempenho e escalabilidade, priorizando
reprodutibilidade e reuso dos dados.

3. Material e Métodos

Os dados brutos utilizados nessa pesquisa sdo gerados por equipamentos
previamente instalados, homologados e calibrados do Laboratério Brasileiro de Controle
de Dopagem (LBCD/UFRYJ). Os datasets de LC-HRMS dizem respeito a scans de amostras
de urina do (LBCD/UFRJ). Os datasets de GC-MS dizem respeito a scans de amostras de
petroleo obtidas a partir de projetos conduzidos no Nucleo de Andlises Forenses
(NAF/UFR]J). Devido a questdes legais e contratuais, os datasets foram utilizados
unicamente para fins de validagdo metodolédgica e de funcionalidades, sem identificagdo
dos fornecedores das amostras e individuos.

ChromLake ¢ composta por macrotarefas: (1) validagdo, carga, verificacdo e
serializagdo dos arquivos brutos para o formato mzML, (2) extragdo de dados
cromatograficos e metadados sobre as corridas cromatograficas e configuragdo dos
equipamentos, (3) ingestao de dados e metadados em repositério colunar e (4) reconstrucao
e visualizagdo de cromatogramas através de recuperacao via consultas SQL.

Na primeira macrotarefa os arquivos brutos produzidos pelo LC-HRMS com
extensdo .RAW (formato proprietario da empresa Thermo) ou produzidos pelo GC-MS
com extensao .D (formato proprietario da empresa Agilent) sdo serializados para
documentos XML (formato mzML) preservando todas as informagdes ¢ metadados sem
filtragens ou alteracdo dos dados brutos. Na segunda macrotarefa, sdo extraidas
informagdes relativas aos RT, m/z, intensidades dos sinais e demais metadados de cada
scan. A terceira macrotarefa ingere essas informagdes em um banco de dados colunar, para
o qual se adotou o ClickHouse.

Na quarta macrotarefa, os dados sao recuperados do banco através de consultas SQL
e utilizados na reconstru¢do dinamica e visualiza¢des dos dados através de diversos tipos
de cromatogramas, por exemplo, TIC (Total Ion Chromatogram), XIC (Extracted Ion
Chromatogram) e EM (espectros de massa). Os TIC representam a soma da intensidade de
todos os ions das substancias detectadas (analitos) pelos equipamentos, os XIC limitam-se
a representar a faixa de massa usada para monitoramento de analitos especificos.

O repositorio ChromLakeDB foi implantado em uma instancia do ClickHouse 25.7
executada como contéiner Docker sobre WSL2 (16 threads e cerca de 31 GiB de memoria),
em um computador com processador AMD Ryzen 7 5700G (8 nucleos, 16 threads), 64 GB
de RAM DDR4, armazenamento SSD NVMe ¢ Windows 11 Pro. Todos os experimentos
de (desempenho e validagao) foram realizados nessa configuragao.

4. Plataforma ChromLake

A plataforma € composta por pipelines codificados em Python 3.10, um DL e um
repositorio estruturado de dados colunares, organizados na Figura 2 em quatro grupos:
Dados Gerados, Processamento, Banco de Dados e Visualizagao.
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Figura 2. Representaciio simplificada da implementacio do ChromLake.

O primeiro pipeline, que compde o grupo Processamento da Figura 2, estabelece a
conexao com os equipamentos para transferir os dados brutos (grupo Dados Gerados) para
o DL local, em seguida, aciona atividades que detectam automaticamente o tipo de arquivo
a ser convertido com base na sua extensdo ((RAW ou .D). A seguir, inicia e controla
programaticamente o fluxo de serializa¢des através do msconvert do toolkit ProteoWizard
e do parser que utiliza as bibliotecas Pyteomics, Pandas € NumPy para tratar dados brutos
(textuais e numéricos) e estruturd-los em arquivos temporarios em formato mzML no DL.
A conversdo para mzML ¢ realizada pelo msconvert, ferramenta do toolkit ProteoWizard
amplamente adotada como padrdo da comunidade para a interoperabilidade de dados de
espectrometria de massas [Chambers et al. 2012], e preserva todas as informagdes dos
arquivos originais, sem filtragem, suavizagao ou centroidizagao.

A validacdo da fidelidade da engenharia de dados ¢ realizada comparando-se, ponto
a ponto, os dados presentes no arquivo mzML de origem com os dados equivalentes
recuperados do ChromLakeDB via consultas SQL. Como a conversdo dos arquivos brutos
para mzML ¢ assegurada pelo msconvert, ferramenta consolidada e validada pela
comunidade [Chambers et al. 2012], o mzML ¢ adotado como referéncia, restando
comprovar que as etapas de extragdo, ingestdo e recuperagao preservam integralmente os
dados. Para cada amostra sdo calculados dois indicadores complementares: o hash
criptografico SHA-256 dos vetores, que comprova identidade bit-a-bit, € o erro maximo
absoluto, que quantifica a maior divergéncia ponto a ponto. A comparagao ¢ implementada
com as bibliotecas SciPy, NumPy e hashlib.

O segundo pipeline, também pertencente ao grupo Processamento, recupera os
arquivos mzML do DL e os processa para extrair os principais atributos analiticos para
cada substancia analisada. A extracdo recupera os dados de RT, razdes m/z, intensidades e
metadados de cada scan e equipamento.

O terceiro pipeline, correspondente ao grupo Banco de Dados, consiste na ingestao
de dados e metadados de cada arquivo mzML no schema ChromLakeDB, implantado no
ClickHouse, um banco de dados colunar OLAP executado em contéiner Docker. O
ChromLakeDB ¢ composto por cinco tabelas que cobrem dois cendrios de aquisi¢do. As
tabelas de dimensdo samples (metadados da amostra: identificador, nome, lote, técnica,
equipamento € ano) e sample channels (canais de aquisi¢do, que definem o channel id das
séries temporais) utilizam o engine ReplacingMergeTree, que garante ingestdo
idempotente. As tabelas de série temporal utilizam o engine MergeTree, particionado por
ano.

O modelo ramifica-se em dois caminhos a partir de sample channels, conforme o
tipo de corrida. Para corridas em modo full scan (LC-HRMS), o caminho ¢ samples —
sample channels — scans (cabegalho das varreduras, com tempo de retenc¢ao, sem m/z) —
peaks (pares massa/carga e intensidade). Para corridas sem espectro associado (GC-MS em
modo SIM, fragmentacdo de ion ou deteccio FID), o caminho ¢ samples —
sample channels — chromatogram_points (tempo de reten¢do ¢ intensidade). Todos os
relacionamentos sao do tipo um-para-muitos (1:N), estabelecidos logicamente por colunas
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compartilhadas, ja que o ClickHouse ndo impde chaves estrangeiras formais. A Figura 3

apresenta o diagrama do esquema.

Para acelerar a reconstrucdo de cromatogramas de ions extraidos (XIC) sobre
grandes volumes de amostras, a tabela peaks emprega duas otimizagdes. A coluna inteira
mz_bin converte a busca por massa em um filtro sobre inteiros, mais eficiente que
comparacdes em ponto flutuante. A projecdo eic_by rt pré-agrega a soma das intensidades
por canal, faixa de massa e tempo de reten¢ao, permitindo resolver a consulta diretamente
a partir dos dados pré-somados, sem varrer todos os picos nem executar jungdes.
Adicionalmente, codecs especializados de compressdo (Gorilla para intensidades, 764 para
inteiros, ZSTD e LowCardinality) reduzem o volume em disco e o custo de leitura,
sustentando o desempenho das consultas analiticas.

ms_level Uintg

——<n Fioatsz
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Figura 3. Schema do ChromLakeDB.

A ingestdo dos dados no ChromLakeDB ¢ mediada pela biblioteca clickhouse-
connect que controla a ingestdo e oferece recurso de repeticdo automatica em caso de
falhas. Ressaltamos que os fluxos de ingestdo variam conforme a técnica analitica ou
equipamento utilizado. Por exemplo, para equipamentos GC-MS operando em modo de
monitoramento seletivo de ions (Selected lon Monitoring, SIM) s3ao processados
cromatogramas especificos por ions. Ja para os equipamentos LC-HRMS, sdo ingeridos
cromatogramas e varreduras espectrais, incluindo registros MS e MS2. Para manter a
correspondéncia e precisao numérica dos arquivos mzML, todos os dados armazenados no
ChromLakeDB utilizam os mesmos tipos de dados dos arquivos de origem.

Por fim, o quarto pipeline, correspondente ao grupo Visualizacdo, ¢ acionado a
partir de uma interface Web (Flask) e executa as consultas SQL submetidas pelos
pesquisadores, retornando os dados solicitados para reconstrucdo e visualizagdo dos
diferentes tipos de cromatogramas e scans. A interface do ChromLake oferece a
visualizacdo de cromatogramas e espectros reconstituidos através da biblioteca Plotly.

5. Resultados Preliminares e Discussao

Os experimentos avaliaram 49 amostras distintas, sendo 29 de urina analisadas por
LC-HRMS (Thermo, em modo full scan) e 20 de petroleo analisadas por GC-MS (Agilent,
sendo cinco em modo fill scan e quinze em modo SIM), totalizando mais de 63 milhdes
de pontos de dados. O requisito essencial para qualquer estratégia de analise em Quimica
Analitica ¢ a reprodutibilidade dos experimentos e a confiabilidade dos dados. Como
estratégia de validacdo das macrotarefas, realizou-se a ingestdo de todas as amostras ¢ a
comparagdo ponto a ponto entre os dados presentes nos arquivos mzML de origem e os
dados recuperados do ChromLake, nas dimensdes de intensidade, tempo de retengao (RT)
e, quando aplicavel, razdo massa/carga (m/z). Foram empregados dois indicadores: o hash
SHA-256, que comprova identidade bit-a-bit, € o erro maximo absoluto, que quantifica a
maior divergéncia observada. Em nenhuma das 49 amostras houve divergéncia no nimero
de pontos, descartando qualquer perda de dados na ingestao.

Nas 29 amostras de urina (LC-HRMS), os valores de intensidade e de razdo
massa/carga apresentaram erro maximo absoluto igual a zero, com hashes idénticos,
confirmando preservagdo bit-a-bit. O tempo de retencdo, armazenado em Float32 por
eficiéncia de espaco, apresentou erro maximo absoluto da ordem de 4,8 x 1077, equivalente
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a 1dentidade dentro da precisdao do formato. Em Float32, os hashes coincidiram em todas

as amostras. Nas 20 amostras de petroleo (GC-MS, em modo full scan e SIM), os valores
de intensidade também apresentaram erro maximo absoluto igual a zero, com hashes
idénticos. O tempo de retencdo e a razdo massa/carga, em Float32, apresentaram erros
maximos da ordem de 3,8 x 107° e 2,4 x 1075, respectivamente, igualmente compativeis
com a precisdo do formato. Em todas as 49 amostras avaliadas, os hashes em Float32 foram
idénticos aos do mzML de origem.

Tabela 1. Validacio de fidelidade entre o arquivo mzML de origem e os dados recuperados do

ChromLakeDB.
Técnica (modo) Amostras | Hash SHA-256 Erro max. Erro max. RT Erro max. m/z
idéntico intensidade
LC-HRMS (full scan) 29 100% (29/29) 0 4,8 %107 0
GC-MS (full scan) 5 100% (5/5) 0 3,8 x10° 2,4 %107
GC-MS (SIM) 15 100% (15/15) 0 3,8 x10° N/A

A intensidade ¢é preservada com erro absoluto igual a zero (identidade bit-a-bit). RT e m/z sdo armazenados em Float32, com residuo no
nivel da precisdo do formato. O hash SHA-256 em Float32 ¢ idéntico ao do mzML de origem em todas as 49 amostras.

Os resultados indicam que o ChromLake preserva a fidelidade dos dados, sem
perdas detectaveis introduzidas pelos pipelines nos experimentos realizados.

Para avaliar os ganhos de desempenho da plataforma, o ChromLake foi comparado
ao fluxo tradicional dos softwares proprietarios (Xcalibur para LC-HRMS e MassHunter
para GC-MS), cujos tempos de operacdo foram informados por analistas experientes dos
laboratorios. A avaliagdo considerou uma carga de mil amostras de urina (LC-HRMS) e
cargas equivalentes de petréleo (GC-MS em modo full scan e SIM), abrangendo o tempo
de reconstrugdo de cromatogramas, o custo de ingestdo, a capacidade de consultas multi-
amostra, a eficiéncia de armazenamento, a acessibilidade e a compressdo. A Tabela 2
consolida os resultados.

Tabela 2. Comparacdes entre os fluxos tradicional e 0 ChromLake.

Caracteristica / Métrica Fluxo Tradicional Fluxo Tradicional ChromLake
(Xcalibur) (MassHunter)
Reconstrucdo de TIC por 2,5 min 1 min LC-HRMS: 0,042 s; GC-
amostra ! MS:0,010a0,135 s
Aceleragdo (speedup) ! N/A N/A 445x a 5.882x conforme a
técnica
Ingestdo por amostra ? (custo N/A N/A 0,09 a 15,7 s conforme a
unico) técnica
Consultas multi-amostra Inviavel Inviavel 17.990 XICs sobre mil
amostras de urina em 4,5 s
Armazenamento (LC-HRMS) 92 MB/amostra N/A 13 MB/amostra (reducao
de 86%)
Armazenamento (GC-MS, full N/A 38 MB/amostra 27,6 MB/amostra (reducéo
scan) de 27%)
Armazenamento (GC-MS, N/A 3 MB/amostra 0,2 MB/amostra (redugio
SIM) de 93%)
Acessibilidade dos dados Dependente de software | Dependente de software | Consultavel via SQL sem
proprietario proprietario descompressao
Compressao de dados Formato Formato Codecs especializados
nativo/proprietario nativo/proprietario (Gorilla, T64, ZSTD,
LowCardinality)

! A reconstrugdo de TIC por amostra corresponde @ mesma tarefa executada pelo analista humano nos softwares proprietarios (abrir e
reconstruir o cromatograma de uma amostra). No ChromLake, essa operagdo ¢ replicavel gragas aos dados ja ingeridos. Os ganhos por
técnica sdo de 3.602x (LC-HRMS), 5.882x (GC-MS em modo SIM) e 445x (GC-MS em modo full scan).

126



Proceedings of the XX Brazilian e-Science Workshop (BreSci) _ . September 2026 — Sao Carlos, SP, Brazil
A TNEesStao ¢ uIn amostra; todas a ONSUItas SUbSEqUENtes Sa0 rea Ic Der dos.

Em sintese, os resultados experimentais indicam que o ChromLake reconstrdi os
cromatogramas preservando a fidelidade em relagao aos dados de origem, com aceleragdes
de centenas a milhares de vezes sobre o fluxo tradicional (de 445x a 5.882x conforme a
técnica) e redugdo de armazenamento entre 27% e 93%. A ingestdo, custo pago uma tnica
vez, viabiliza consultas multi-amostra impraticaveis nas ferramentas proprietarias, como a
extracao de milhares de XICs sobre mil amostras em poucos segundos, organizando dados
analiticos historicos em um repositorio estruturado, independente de fabricante e com
suporte a consultas SQL escalaveis e reprodutiveis.

6. Consideracoes Finais

Este trabalho apresentou o ChromLake, plataforma aberta para acesso, estruturagao
e armazenamento de dados cromatograficos, que pode ser utilizada em amostras de
naturezas distintas. A validagdo dos scans evidenciou a preservagao dos dados por meio de
hashes idénticos e erro maximo absoluto compativel com a precisdo do formato de
armazenamento, indicando que os pipelines preservam os dados brutos sem perdas
detectaveis nos experimentos realizados.

ChromLake endereca uma lacuna, ele oferece uma infraestrutura independente de
fornecedor baseada nas melhores praticas da engenharia de dados, permitindo consultas
rapidas sobre dados histoéricos e suportando triagens retrospectivas, controle de qualidade
em nivel de lote e apoio ao desenvolvimento de novas aplicagdes de IA em larga escala.

Como perspectivas futuras, destacam-se a expansao a outros fabricantes e técnicas
analiticas, aprimoramento das interfaces Web permitindo insights mais profundos e
implementagao de novos pipelines para coletar metadados mais ricos e proveniéncia
retrospectiva (padrdo PROV da W3C) sobre as execugdes dos experimentos e persisténcia
no repositorio em conformidade com as normas internacionais (e.g. GLP, GMP ou 21 CFR
Part 11), permitindo que os laboratdrios aproveitem o potencial de seus dados para orientar
decisdes e impulsionar a TA.
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