
JP 5710473 B2 2015.4.30

10

20

(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　被分析表面から試料を収集し、前記表面に対して実質的に平行に配置された収集機器と
、
　前記収集機器と前記表面の間で前記表面から物質試料を収集できるように、両者の望ま
しい位置関係を得るため、前記収集機器と前記表面を互いに近づけたり遠ざけるたりする
ための手段と、
　レーザ・センサと前記表面の間の実際の距離に対応する信号を生成するために、前記収
集機器に対して固定された位置関係で前記表面の真上に配置されたレーザ・センサを含み
、前記収集機器と前記表面が物質試料の収集をする位置関係で配置されたときに、前記レ
ーザ・センサと前記表面の間にターゲット距離を有する距離測定手段と、
　前記レーザ・センサと前記表面の間の前記実際の距離に対応する信号を受け取るための
手段と、
　前記レーザ・センサと前記表面の間の前記実際の距離を前記レーザ・センサと前記表面
の間の前記ターゲット距離と比較し、試料収集中に前記レーザ・センサと前記表面の間の
前記実際の距離と前記ターゲット距離との差が所定の範囲を超えたときに、試料収集中に
前記レーザ・センサと前記表面を互いに近づけたり遠ざけたりすることを開始し、それに
よって、前記レーザ・センサと前記表面の前記実際の距離が前記ターゲット距離に近づく
ようにする比較手段と、
から構成されることを特徴とするサンプリング・システム。
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【請求項２】
　前記表面は実質的に平面内に支持され、前記レーザ・センサは前記平面との距離を測定
するために前記平面と実質的に垂直に配置されることを特徴とする請求項１に記載のサン
プリング・システム。
【請求項３】
　前記表面は実質的に水平面内に支持され、前記レーザ・センサは前記水平面との距離を
測定するために前記水平面に対して実質的に垂直に配置されることを特徴とする請求項１
に記載のシステム。
【請求項４】
　前記ターゲット距離が記憶されるメモリと、前記レーザ・センサと前記表面の間の実際
の距離を前記ターゲット距離と比較するための比較回路とを有するコンピュータをさらに
含むことを特徴とする請求項１に記載のシステム。
【請求項５】
　前記収集機器によってサンプリングされる前記表面は、実質的にＸ－Ｙ平面内に配置さ
れ、かつ前記収集機器からＺ座標軸方向に離間されており、前記表面と前記収集機器を互
いに近づけたり遠ざけるたりする手段は、前記表面を前記Ｘ－Ｙ平面内で前記収集機器に
対して移動させる手段を有し、それによって前記表面に沿ったいくつかの座標位置のうち
の任意の座標位置が、試料収集のために前記収集機器の近くに位置決め可能になることを
特徴とする請求項１に記載のシステム。
【請求項６】
　前記レーザ・センサは、第１のレーザ・センサであり、前記距離測定手段は、前記収集
機器に対して固定位置関係で配置され、第２のレーザ・センサと前記表面の間の前記実際
の距離に対応する信号を生成するための第２のレーザ・センサを含み、前記第１と第２の
レーザ・センサは、前記第１と第２のレーザ・センサと前記表面の間の前記実際の距離に
対応する信号を生成するための前記収集機器の両側に配置され、
　前記比較手段によって比較された前記実際の距離が平均化された実際の距離となるよう
に、生成された前記信号が対応する前記実際の距離を平均化するための計算手段をさらに
含むことを特徴とする請求項１に記載のシステム。
【請求項７】
　分析を行う被分析表面から物質試料を収集し、前記表面に対して実質的に平行に配置さ
れた収集機器を備え、前記収集機器と前記表面の間には前記表面からの試料を収集するの
に望ましい位置関係が存在する、表面サンプリング・システムは、
　　　前記収集機器と固定された位置関係で前記表面の真上に取り付けられたレーザ・セ
ンサを含み、前記レーザ・センサと前記表面の間の実際の距離に対応する信号を生成する
距離測定手段と、
　　　前記収集機器と前記表面とが、前記表面からの物質試料を収集するのに望ましい位
置関係にあるときの、前記レーザ・センサと前記表面の間のターゲット距離に関係する情
報を含むコンピュータと、
　　　前記コンピュータに接続されており、前記コンピュータから受け取ったコマンドに
応じて、前記表面と前記レーザ・センサを近づけたり遠ざけたりするための手段と、
から構成され、
　　　　　　　前記コンピュータは、前記レーザ・センサと前記表面の間の前記実際の距
離に対応する前記信号を受け取るための手段を含み、
　　　　　　　前記コンピュータは、試料収集中に前記レーザ・センサと前記表面の間の
前記実際の距離と前記ターゲット距離を比較し、前記実際の距離が所定の範囲を超えたと
きに前記表面と前記レーザ・センサを互いに近づけたり遠ざけたりすることを開始して、
試料収集中に前記実際の距離は前記ターゲット距離に近づくようにし、このとき前記表面
と前記レーザ・センサを互いに近づけたり遠ざけたりする動作は、前記レーザ・センサと
前記表面の相対的な動きではなく、前記実際の距離と前記ターゲット距離の差によって開
始される、
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ことを特徴とするサンプリング・システム。
【請求項８】
　前記表面は、実質的に平面内に支持され、前記レーザ・センサが、前記平面に対する距
離を測定するために前記平面に対して実質的に垂直に配置されるという改良点を備えるこ
とを特徴とする請求項７に記載のサンプリング・システム。
【請求項９】
　前記ターゲット距離が記憶されるメモリと、前記レーザ・センサと前記表面の間の前記
実際の距離を前記ターゲット距離と比較するための比較回路とを有するコンピュータをさ
らに有することを特徴とする請求項７に記載のサンプリング・システム。
【請求項１０】
　前記収集機器によってサンプリングされる前記表面は、実質的にＸ－Ｙ平面内に配置さ
れ、かつ前記収集機器と前記レーザ・センサからＺ座標軸方向に離間され、前記表面と前
記レーザ・センサを互いに近づけたり遠ざけたりする手段は、前記表面を前記レーザ・セ
ンサに対して前記Ｘ－Ｙ平面内で移動させ、前記平面に沿ったいくつかの座標位置のうち
の任意の座標位置を、物質試料を収集するために、前記収集機器と位置合わせできるよう
にする手段をさらに有することを特徴とする請求項７に記載のサンプリング・システム。
【請求項１１】
　被分析表面から物質試料を収集し、前記表面に対して実質的に平行に配置された収集機
器を準備するステップと、
　レーザ・センサと前記表面の間の実際の距離に対応する信号を生成するレーザ・センサ
を含み、前記レーザ・センサを前記収集機器に対して固定された位置関係で前記表面の真
上に配置するための距離測定手段を提供するステップと、
　前記レーザ・センサと前記表面とを互いに近づけたり遠ざけるたりすることができるよ
うに、前記レーザ・センサと前記表面を互いに支持し、前記収集機器と前記表面が互いに
対して望ましい位置関係で配置されたときに前記レーザ・センサと前記表面の間にターゲ
ット距離が存在する、ステップと、
　前記距離測定手段によって、前記レーザ・センサと前記表面の間の前記実際の距離に対
応する信号を生成するステップと、
　前記距離測定手段によって生成された信号から、前記レーザ・センサと前記表面の間の
実際の距離を決定するステップと、
　サンプル収集中に、前記レーザ・センサと前記表面の間の前記実際の距離を前記ターゲ
ット距離と比較し、前記レーザ・センサと前記表面の間の前記実際の距離と前記ターゲッ
ト距離との差が所定の範囲を超えたときに、前記表面と前記レーザ・センサを互いに近づ
けるたり遠ざけたりする動作を開始し、それによってサンプル収集中に、前記実際の距離
が望ましい前記ターゲット距離に近づくようにする、ステップと、
から構成されることを特徴とする、被分析表面をサンプリングする方法。
【請求項１２】
　前記信号を生成するステップの前に、前記表面と前記収集機器を互いに初期位置関係で
配置し、前記表面と前記収集機器が前記初期位置関係に配置されたときの前記レーザ・セ
ンサと前記表面の間の前記実際の距離を前記ターゲット距離として利用するステップを更
に有することを特徴とする請求項１１に記載の方法。
【請求項１３】
　前記表面は実質的に平面内に支持され、前記平面に対する距離を測定するために、前記
支持するステップにおいて前記レーザ・センサは前記平面に対して実質的に垂直に配置さ
れることを特徴とする請求項１１に記載の方法。
【請求項１４】
　前記支持するステップは、前記収集機器を、前記表面から前記試料を収集するために配
置することを特徴とする請求項１１に記載の方法。
【請求項１５】
　前記比較するステップは、コンピュータによって実行されることを特徴とする請求項１
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１に記載の方法。
【請求項１６】
　被分析表面から試料を収集するために、前記表面に対して実質的に平行に配置された収
集機器を提供するステップと、
　レーザ・センサと前記表面の間の実際の距離に対応する信号を生成するレーザ・センサ
を含み、前記レーザ・センサを前記収集機器に対して固定された位置関係で前記表面の真
上に配置する距離測定手段を提供するステップと、
　前記収集機器と前記表面とを互いに近づけたり遠ざけたりすることができるように前記
収集機器と前記表面を互いに対して支持するステップと、
　前記表面と前記収集機器とを、互いに最適な試料収集をするのに望ましい初期位置関係
に移動させるステップと、
　前記表面が前記収集機器とが前記望ましい初期位置関係にあるときに、前記レーザ・セ
ンサと前記表面の間の前記実際の初期距離を決定し、前記実際の初期距離を前記レーザ・
センサと前記表面の間のターゲット距離として指定するステップと、
　前記収集機器を前記表面を横断するように移動させることによって試料収集プロセスを
開始するステップと、
　前記試料収集中に、前記距離測定手段によって、前記レーザ・センサと前記表面の間の
前記実際の距離に対応する距離移動信号を生成するステップと、
　前記レーザ・センサと前記表面の間の前記実際の距離を前記レーザ・センサと前記表面
の間の前記ターゲット距離と比較するステップと、
　前記レーザ・センサと前記表面の間の前記実際の距離と前記ターゲット距離との差が、
所定の範囲を超えたとき、前記試料収集中に前記表面と前記レーザ・センサを互いに近づ
けるたり遠ざけたりする動作を開始し、それによって前記実際の距離が望ましい前記ター
ゲット距離に近づくようにし、このとき前記表面と前記レーザ・センサを互いに近づける
か遠ざける動作は、前記レーザ・センサと前記表面の相対的な動きではなく、前記実際の
距離と前記ターゲット距離の差によって開始されるステップと、
から構成されることを特徴とする被分析表面をサンプリングする方法。
【請求項１７】
　前記距離移動信号を生成するステップと、前記比較するステップは両方とも、前記試料
収集中に定期的な間隔で実行されることを特徴とする請求項１６に記載の方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、一般にサンプリング手段および方法に関し、より詳細には被分析表面上の領
域または場所から試料を得るための手段および方法に関する。
【０００２】
　本発明は、米国エネルギー省からＵＴ－Ｂａｔｔｅｌｌｅ，ＬＬＣに認められた契約番
号ＤＥ－ＡＣ０５－００ＯＲ２２７２５による政府支援で行われ、政府は本発明に対して
特定の権利を有する。
【背景技術】
【０００３】
　本発明が関係するサンプリング収集技術は、分析のために表面の質量（例えば、イオン
）を収集する目的で、分析またはサンプリングされる表面の比較的近くに収集機器や他の
試料収集装置を位置決めすることを必要とする。そのような収集技術の一例は、脱離エレ
クトロスプレイイオン化（ＤＥＳＩ）質量分析法と関連して使用されるが、脱離大気圧化
学イオン化（ＤＡＰＣＩ）やマトリックス支援レーザ脱離／イオン化（ＭＡＬＤＩ）など
を含むような他の技術にも当てはまる。そのようなどの技術でも最適な収集結果を得るた
めに、収集機器がサンプリングされる表面から所定の（すなわち、望ましい）距離に維持
され、それにより後で分析されたときに収集結果が誤って解釈される可能性を少なくする
ことが望ましい。
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【０００４】
　さらに、噴霧柱（スプレイ・プルーム）内で試料収集プロセス中にサンプリング表面に
試薬を送出する自己吸気式放射器を必要とするいくつかの試料収集プロセスが存在する。
そのような放射器（エミッタ）は、一般に、噴霧柱がサンプリング表面に向かって所定の
（すなわち、固定された）入射角で導かれるように収集機器または装置に対して所定の位
置に固定され、それにより、送出された噴霧柱が、サンプリング表面の所定の位置に当た
り、それによりサンプリング表面の物質を収集機器の方に移動させることができる。換言
すると、放射器と収集機器と被分析表面との間に望ましい空間割り当てが存在し、位置決
めされるべき位置（例えば、所定の平面内）に表面が正確に位置決めされないと、満足な
収集結果が得られない可能性が高い。
【０００５】
　オペレータが、試料収集プロセス中に試料収集機器と表面との距離を手動調整する必要
をなくすために、試料収集プロセス中に試料収集機器－表面間距離を正確に制御するシス
テムおよび方法を提供することが望ましい。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　従って、本発明の目的は、レーザ・センサを利用してサンプリング手順における実際の
収集機器－表面間距離を監視する機器によって、試料収集機器（または装置）と分析（ま
たはサンプリング）される表面との間の距離を自動的に制御するシステムおよび方法を提
供することである。
【０００７】
　本発明の別の目的は、収集機器－表面間距離がサンプリング手順中ずっと連続的に監視
され、必要に応じて収集機器－表面間距離が最適間隔で維持されるように調整されるシス
テムおよび方法を提供することである。
【０００８】
　本発明のさらに別の目的は、試料収集プロセスの結果が分析されるときに誤って解釈さ
れる可能性を減少させるシステムを提供することである。
【０００９】
　本発明の更に他の目的は、試料に対して所定の角度で向けられた放射器を利用する試料
収集操作と関連して使用されるときに、試料収集プロセス中に放射器と収集機器と被分析
表面との間の適切な空間割り当てを維持するのに役立つシステムを提供することである。
【００１０】
　本発明のさらに別の目的は、構造が複雑でないにも関わらず動作が有効なシステムを提
供することである。
【課題を解決するための手段】
【００１１】
　本発明は、被分析表面から試料を収集するためのサンプリング・システムおよび方法に
ある。
【００１２】
　サンプリング・システムは、被分析表面から試料を収集する試料収集機器と、収集機器
と表面を互いに近づけ遠ざけるための手段とを含み、収集機器と表面との間には試料収集
に望ましい位置関係が存在する。システムは、また、レーザ・センサと表面との間の実際
の距離に対応する信号を生成するために、収集機器に対して固定された位置関係で配置さ
れたレーザ・センサを含む距離測定手段を含み、収集機器と表面とが試料収集に望ましい
位置関係で配置されたときにレーザ・センサと表面との間にターゲット距離が存在する。
【００１３】
　更に、システムは、レーザ・センサと表面の間の実際の距離に対応する信号を受け取る
ための手段と、レーザ・センサと表面の間の実際の距離をレーザ・センサと表面の間のタ
ーゲット距離と比較し、レーザ・センサと表面の間の実際の距離とターゲット距離との差
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が所定の範囲を超えたときに、レーザ・センサと表面を互いに近づけるか遠ざけることを
開始する比較手段を含み、それにより、表面と収集機器を互いに近づけるか遠ざけること
によって、レーザ・センサと表面の間の実際の距離がターゲット距離に近づくようにする
。
【００１４】
　本発明の方法は、本発明のシステムによって実行される段階を含む。詳細には、そのよ
うな段階は、距離測定手段によってレーザ・センサと表面の間の実際の距離に対応する信
号を生成する段階と、距離生成手段によって生成された信号からレーザ・センサと表面の
間の実際の距離を決定する段階とを含む。次に、レーザ・センサと表面の間の実際の距離
がターゲット距離と比較され、レーザ・センサと表面の間の実際の距離とターゲット距離
との差が所定の範囲を超えたときに表面とレーザ・センサを互いに近づけるか遠ざけるこ
とを開始し、それにより、表面とレーザ・センサを互いに近づけるか遠ざけることによっ
て、実際の距離が望ましいターゲット距離に近づくようにする。
【図面の簡単な説明】
【００１５】
【図１】本発明の特徴が組み込まれたシステム２０の概略図である。
【図２】少し大きな縮尺で描かれた図１のシステムの特定の構成要素の斜視図である。
【図３】図２の上から見た図１のシステムの被分析表面と種々の構成要素の図である。
【図４ａ】前方から概略的に見た図１のシステムのレーザ・センサと試料収集機器と表面
との例示的な位置関係を概略的に示す図である。
【図４ｂ】図４ａの右側から概略的に見た図である。
【図５ａ】試料収集に最適な関係で位置決めされたときの図４ａの構成要素間の例示的な
関係を概略的に示す図である。
【図５ｂ】構成要素が試料収集に最適でない１つの関係で位置決めされた点以外、図５ａ
と類似の図である。
【図５ｃ】構成要素が試料収集に最適でない別の関係で位置決めされた点以外、図５ａと
類似の図である。
【図６ａ－ｂ】毛細管－表面間距離の連続的な再最適化において図１のシステムの表面に
対する試料毛細管の先端の経路を概略的に示す図である。
【図７】表面が水平に対して傾けられた点以外図５ａと類似の図である。
【図８】本発明が実施される代替システムの構成要素間の例示的な関係を概略的に示す図
７と類似の図であり、そのような構成要素は２つのレーザ・センサを含む。
【発明を実施するための形態】
【００１６】
　次に詳細な図面に移り、最初に図１を検討すると、後の分析のために（サンプリングす
る表面を具現する）表面２２の少なくとも１箇所（または領域）から試料を得るために本
発明の特徴が具現された脱離エレクトロスプレイ（ＤＥＳＩ）システムの一実施形態（全
体が２０で示される）の例が概略的に示される。サンプリングされる表面２２は、例えば
、質量分析計３２によって分析したい試料を有する配列でよいが、システム２０を使用し
て、いくつかの表面のうち関心のあるどの表面もサンプリングすることができる。したが
って、本発明の原理を様々に適用することができる。
【００１７】
　さらに、示したシステム２０は、本明細書では脱離エレクトロスプレイ・イオン化（Ｄ
ＥＳＩ）に関して述べられているが、本明細書で述べる本発明の原理は、脱離大気圧化学
イオン化（ＤＡＰＣＩ）やマトリックス支援レーザ脱離／イオン化（ＭＡＬＤＩ）質量分
析法などの他の表面サンプリング技術にも適用可能である。
【００１８】
　示した例のシステム２０は、表面２２の近くに位置決めできる先端２６で終端する毛細
管２３を含むサンプリング・プローブ２４（および、関連したＤＥＳＩ放射器２５）の形
の収集機器を含む。サンプリング・プロセス中に、例えば、シリンジポンプ３７から放射
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器２５を介して所定の試薬がサンプリング表面２２に導かれ、収集試料の分析のために、
真空および／または電界によって、試料の質量（例えば、試料のイオン）が、毛細管２３
によって表面２２の残りの部分から取り出される。
【００１９】
　図１と図２を参照し、また表面２２に沿った任意の箇所から試料を収集できるようにす
るために、収集管２３は、その先端２６と共に、固定された静止状態で支持され、またサ
ンプリング表面２２は、示されたＸ－Ｙ座標軸に沿って（即ち、支持板２７の平面内で）
また示されたＺ座標軸に沿って収集管２３に対して移動され、収集管２３の先端２６から
近づき遠ざかるように、支持板２７上に支持される。示されたシステムの支持板２７は、
例えば、分析したい物質量が配置された薄層クロマトグラフィ（ＴＬＣ）板の形をとるこ
とができる。したがって、本明細書の説明のため、サンプリング表面２２は、Ｘ－Ｙ平面
（ほぼ水平面に対応する）内で支持板２７によって支持され、Ｚ軸はＸ－Ｙ平面と垂直で
ある。
【００２０】
　放射器２５は、毛細管２３に対して所定の位置に固定され、表面２２に対して事前に設
定された関係で配置され、それにより、小出しされた噴流（気体または液体）が、表面２
２に所定の入射角で当たる。したがって、試料収集結果を最適なものにするためには、毛
細管２３と放射器２５と表面２２との間に望ましい関係（すなわち、空間的割り当て）が
存在することになる。
【００２１】
　支持板２７は、支持板２７を動かすためにＸＹＺステージ２８（図１）の可動支持アー
ム３６に支持され取り付けられ、それにより表面２２が、示されたＸ、ＹおよびＺ座標方
向に沿って支持される。ＸＹＺステージ２８は、コマンド信号を受け取るための第１の制
御コンピュータ３０に接続されたジョイスティック制御ユニット２９に適切に配線され、
これにより、システム２０によって行われるサンプリング・プロセス中に、表面２２が収
集管先端２６の下でＸ－Ｙ平面内で動かされたときに表面２２または表面２２を横切る任
意の所望のレーンに沿った（すなわち、ＸまたはＹ座標経路に沿った）任意の所望の箇所
（すなわち、任意の所望のＸ－Ｙ座標位置）から試料を得ることができる。
【００２２】
　例えば、図３では、表面２２が、毛細管先端２６の下で割り出しされ、矢印１８で示さ
れた複数のＹ座標レーン（すなわち、経路）に沿って順に移動されるときに表面２２から
試料を収集するために表面２２の上の所定の位置に配置された放射器２５と毛細管２３の
図が示される。掃引速度や収集管２３を表面２２と位置決めしたいＸ－Ｙ位置の識別など
の表面２２と毛細管２３の相対運動の特徴は、例えばコンピュータ・キーボード３１によ
ってコンピュータ３０に入力されてもよく、コンピュータ３０のメモリ３３にあらかじめ
プログラムされてもよい。
【００２３】
　ＸＹＺステージ２８の内部構成要素の説明が必要とは思われないが、ここでは、収集管
先端２６に対する支持面２７（および、表面２２）のＸおよびＹ座標位置が、例えば、Ｘ
ＹＺステージ２８内部に取り付けられた１対の可逆サーボモータ（図示せず）の適切な動
作によって制御され、収集管先端２６に対する支持面２７（および、表面２２）のＺ座標
位置が、例えば、ＸＹＺステージ２８の内部に取り付けられた可逆ステップモータ（図示
せず）の適切な動作によって制御されるとだけを説明しておく。したがって、ＸおよびＹ
座標サーボモータに適切に通電することによって、収集管２３の先端２６を表面２２のＸ
－Ｙ座標平面内の任意の箇所と合うように位置決めできるように表面２２を位置決めする
ことができ、またＺ軸ステッピング・モータに適切に通電することによって、表面２２を
収集管先端２６に近づけまたは遠ざけることができる。
【００２４】
　更に図１を参照すると、示された例のシステム２０は、さらに、収集管２３に接続され
て分析のために送り込まれた試料を受け入れる質量分析計３２を有し、質量分析計３２は
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、質量分析計３２の操作と機能を制御するための第２の制御コンピュータ３４と関連付け
られる。質量分析計３２のように、示されたシステム２０と共に使用するのに適した質量
分析計の例は、カナダ国オンタリオのＭＤＳ　ＳＣＩＥＸ　ｏｆ　Ｃｏｎｃｏｒｄから商
品名４０００ Ｑｔｒａｐで入手可能である。システム構成要素（質量分析計３２を含む
）の種々の動作を制御するために、示されたシステム２０内では２つの別々のコンピュー
タ３０および３４が利用されるが、システム２０内で実行される全ての動作は、本発明に
とっては、単一のコンピュータで制御されてもよく、あるいは質量分析計ソフトウェアパ
ッケージ内にロードされた適切なソフトウエアコンポーネントによって制御されてもよい
。この後者の例では、単一ソフトウェア・パッケージは、毛細管－表面間距離の監視と質
量分析検出の監視の最中に行われるＸＹＺステージ操作、計算（本明細書で述べる）を制
御することになる。
【００２５】
　示されたシステム２０の特徴は、収集管２３の先端２６と表面２２との離間距離（すな
わち、示されたＺ座標軸方向に測った距離）を監視し制御するために全体が４０で示され
た距離測定手段を含むことである。示されたシステム２０内で、距離測定手段４０は、表
面２２の真上（すなわち、Ｚ座標軸方向）に支持されたレーザ・センサ４２を含む。必要
に応じて、試料収集操作中に画像を収集するための閉回路カラーカメラ４４を表面２２の
上に支持することができ、カメラ４４に、カメラ４４によって収集された画像を受け取り
表示するためのビデオ（例えば、テレビ）モニタ４６を接続することができる。モニタ４
６は、カメラ４４によって撮影された画像に対応する信号をコンピュータ３０に伝えるた
めに、第１の制御コンピュータ３０に（ビデオ・キャプチャ装置５０によって）接続され
る。オペレータは、そのようなカメラで生成した画像を使用して、試料収集プロセス中の
イベントを視覚的に監視し記録することができる。
【００２６】
　さらに、システム２０は、毛細管２３と表面２２の広角ビューをオペレータに提供する
ために、ほぼ収集管２３と表面２２の方に向けられかつコンピュータ３０に接続されたレ
ンズ付きウェブカメラ４８を備える。オペレータは、試料収集操作に備えて毛細管２３に
対する表面２２の初期位置決めを容易にするために、ウェブカメラ４８によって収集され
た画像を、第１の制御コンピュータ３０と関連付けられたディスプレイ画面（５２で示さ
れた）上で見ることができる。
【００２７】
　カメラ４４として使用するのに適した閉回路カメラの一例は、Ｐａｎａｓｏｎｉｃ　Ｍ
ａｔｓｕｓｈｉｔａ　Ｅｌｅｃｔｒｉｃ　Ｃｏｒｐｏｒａｔｉｏｎから商品名Ｐａｎａｓ
ｏｎｉｃ　ＧＰ－ＫＲ２２２で入手可能であり、カメラ４４は、商品名Ｏｐｔｅｍ７０Ｘ
Ｌとしてニューヨーク州フェアポートのＴｈａｌｅｓ　Ｏｐｔｅｍ　Ｉｎｃ．から入手可
能なズームレンズを備える。ビデオ・キャプチャ装置５０として使用するのに適したビデ
オ・キャプチャ装置の例は、カリフォルニア州カンプトンのＢｅｌｋｉｎ　Ｃｏｒｐ．か
ら商品名Ｂｅｌｋｉｎ　ＵＳＢ　ＶｉｄｅｏＢｕｓ　ＩＩで入手可能であり、ウェブカメ
ラ４８として使用するのに適したウェブカメラの例は、カリフォルニア州ミルピータスの
Ｗ．Ｃｒｅａｔｉｖｅ　Ｌａｂｓ　Ｉｎｃ．から商品名Ｃｒｅａｔｉｖｅ　Ｎｏｔｅｂｏ
ｏｋ　Ｗｅｂｃａｍで入手可能である。
【００２８】
　システム２０とその距離測定手段４０の動作は、距離測定手段４０を使用することによ
り、システム２０が、収集管２３とサンプリング表面２２の間の距離の実時間測定を監視
し、その後で、必要に応じて、コンピュータ３０とＸＹＺステージ２８によって実際の毛
細管－表面間距離の調整を行い、それにより、表面２２に沿った他の箇所または表面２２
を横切る様々なレーンに沿った箇所から試料を収集するために表面２２がＸまたはＹ座標
軸方向に移動される場合でも、サンプリング・プロセス全体にわたって最適または望まし
い毛細管－表面間距離（Ｚ軸に沿って測った）が維持されるというシステム動作の説明に
よってよりよく理解することができる。
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【００２９】
　システム２０により実行される試料収集操作の一実施形態の最初に、毛細管２３の先端
２６が、試料を収集するのに毛細管２３と表面２２の間の最適または望ましい距離に対応
する望ましい毛細管－表面間距離に位置決めされ（操作の準備段階で）、この最適距離は
、（本明細書に述べた技術によって）決定され第１の制御コンピュータ３０のメモリ３３
に記憶される。毛細管２３とのそのような望ましい関係での表面２２の位置決めは、ＸＹ
Ｚステージ２８のジョイスティック制御ユニット２９の適切な（例えば、手動）操作によ
って達成され、この位置決めは、オペレータが、操作のこの準備段階でテレビモニタ４６
を見ながら視覚的に監視される。表面２２が、毛細管２３とその望ましい位置関係で位置
決めされた後で、レーザ・センサ４２と表面２２とのこの最初の（かつ実際の）距離に対
応する信号が、距離測定手段４０によって生成され、記憶し（すなわち、コンピュータ３
０のメモリ内に）後で使用するためにコンピュータ３０に送られる。
【００３０】
　そのような所望の毛細管－表面間距離での毛細管先端２３の前述の手動準備が、完全に
自動化された操作でなくてもよいことを理解されよう。例えば、連続的な試料収集操作中
にＸＹＺステージ２８の再調整が不要な場合がある。したがって、同様に取り付けられた
表面を含む第２またはその後の試料収集操作では、毛細管－表面間距離を最適な状態に繰
り返し設定することなく、適切なコマンドをコンピュータ３０に出して試料収集操作を開
始することができる。
【００３１】
　前述し、図４ａと図４ｂに示されたように、距離測定手段４０のレーザ・センサ４２は
、表面２２の真上に配置される。測定し決定するために、レーザ・センサ４２は、表面２
２の方または支持体２２と並んで配置された支持体平面２７の（上側）表面上の任意の場
所に向けることができる。従って、本明細書で使用されるとき、語句「レーザ・センサ－
表面間距離」（図４ａと図４ｂにｄPOS/LSと示された）は、レーザ・センサと表面との実
際の距離、またはレーザ・センサと、表面２２が支持された支持体平面２７の（上側）表
面上の位置と間の実際の距離と解釈することができ、そのような位置は、表面２２のそば
にある。
【００３２】
　距離測定手段４０のレーザ・センサ４２のような、レーザ・センサから対象物まで距離
を測定するためのレーザ・センサの使用は知られており、従って、レーザ・センサの動作
の詳細な説明と構造詳細は、必要とは考えられない。従って、測定のために使用される一
般的なレーザ・センサがレーザ光線を対象物の方に放射し、次にビームが対象物からセン
サの方に反射されることだけを説明しておく。反射したビームは、レーザ・センサによっ
て検出され、レーザ光線が往復するのに必要な期間が検出される。次に、レーザ・センサ
と対象物との距離が、経過時間（レーザ光線の往復）の２分の１にレーザ光線の速度を掛
けたものに等しくなるように計算される。
【００３３】
　図５ａを参照すると、毛細管２３と表面２２の位置関係（すなわち、距離）が試料収集
に最適なときの、レーザ・センサ４２と毛細管２６と示されたシステム２０の表面２２と
の典型的な関係が示される。より具体的には、表面２２は、一般にＸ－Ｙ平面内にあり、
毛細管２３は、表面２２のすぐ上に配置され、レーザ・センサ４２は、表面２２と反対の
毛細管２３の側に配置される。
【００３４】
　さらに、レーザ・センサ４２は、毛細管２６と関連して固定される。換言すると、レー
ザ・センサ４２と毛細管２３の間の測定されたＺ座標距離（図４ａ、図４ｂおよび図５ａ
でｄSC/LSと示された）は、操作中に表面２２が上昇または下降された（ＸＹＺステージ
２８によって）場合でも試料収集操作中ずっと一定でなければならない。したがって、レ
ーザ・センサ４２と毛細管２３の間の距離（図４ａ、図４ｂおよび図５ａに示されたｄSC

/LS）と毛細管２３の厚さが分かった後で、毛細管２３と表面２２の間の実際の距離を決
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定したい場合は、レーザ・センサ４２と表面２２の間の距離（ｄPOS/LS）から毛細管２３
の厚さを引くことによって、毛細管２３と表面２２との距離を計算することができる。
【００３５】
　この設定段階（すなわち、毛細管－表面間距離がその最適値に設定されたとき）でレー
ザ・センサ４２と表面２２の間の実際の距離が決定された後で、このレーザ源－表面間距
離が、コンピュータ３０に記憶され、目下の目的のために、試料収集プロセス中ずっと維
持したいターゲット・レーザ・センサ－表面間距離として指定される。換言すると、ター
ゲット・レーザ源－表面間距離は、コンピュータ３０内に記憶され、表面２２の所望の位
置からまたは表面２２を横切る所望のレーンに沿って試料を収集するために、表面２２を
Ｘ－Ｙ平面に沿って毛細管２３に対して移動させることによりサンプリング・プロセスを
開始することができる。サンプリング・プロセス中に、レーザ・センサ４２と表面２２の
間の実際の距離が、距離測定手段４０によって周期的に測定され、次に、それぞれの測定
された実際のレーザ・センサ－表面間距離が、ターゲット・レーザ・センサ－表面間距離
と比較され、必要に応じて、実際のレーザ・センサ－表面間距離をターゲット・レーザ・
センサ－表面間距離の近くに維持するように調整される。
【００３６】
　比較のために、コンピュータ３０（すなわちそのメモリ３０）が、ターゲット距離に対
して許容可能な距離（すなわち、許容）限度に関する情報によって事前にプログラムされ
ることを理解されよう。換言すると、実際のレーザ・センサ－表面間距離が、ターゲット
・レーザ・センサ－表面間距離と、そのような許容限度を超える大きさだけ異なることが
分かった場合は、コマンドがＸＹＺステージ２８に送られて、実際の距離をターゲット・
レーザ源－表面間距離（すなわち、許容限度内）に合うように戻すために、毛細管２３と
表面２２の間のＺ軸調整が開始される。従って、そのような事前設定された許容限度は、
実際のレーザ源－表面間距離が、表面２２が毛細管２３に近づくか遠ざかる追加の動きを
必要とすることなく望ましいターゲットレーザ源－表面間距離に十分に近づくことができ
る所定の範囲（例えば、±３μｍ以内）に対応することなる。
【００３７】
　図５ａと図５ｂを参照すると、毛細管－表面間距離が試料収集に最適でないときの、レ
ーザ・センサ４２と毛細管２３と表面２２の間の例示的な関係が示される。比較として、
前に言及したように、図５ａの図に示された構成要素関係における毛細管－表面間距離は
、試料収集に最適になるように取られ、従って、この図５ａの関係におけるレーザ・セン
サ－表面間距離は、試料収集操作の設定段階で決定される。しかしながら、図５ｂの例で
は、レーザ・センサ－表面間距離（ｄPOS/LS）は、設定段階で決定されたレーザ・センサ
－表面間距離よりも大きく、従って、毛細管２３と表面２２の間に望ましい幅より大きい
隙間ができたことを示す。図５ｂの例の決定されたレーザ・センサ－表面間距離が、事前
設定された許容限度を超えた場合、コンピュータ３０は、適切なコマンドを出して（ＸＹ
Ｚステージ２８によって）表面２２を毛細管２３に近づけることを開始し、その結果、実
際のレーザ・センサ－表面間距離が、ターゲット・レーザ・センサ－表面間距離（例えば
、操作の設定段階中に決定されたレーザ・センサ－表面間距離）に近づく。
【００３８】
　同様に、図５ｃの例では、レーザ・センサ－表面間距離（ｄPOS/LS）は、設定段階で決
定された望ましいレーザ・センサ－表面間距離より小さく、従って、毛細管２３と表面２
２の間に望ましい幅より小さい隙間ができたことを示す。実際には、そのような判断は、
毛細管２３が表面２２によって上方に曲げられたことを示す可能性がある。図５ｃの例の
決定されたレーザ・センサ－表面間距離が、事前設定された許容限度を超える場合、コン
ピュータ３０は、適切なコマンドを出して（ＸＹＺステージ２８によって）表面を毛細管
２３から遠ざけることを開始し、その結果、実際のレーザ・センサ－表面間距離が、ター
ゲット・レーザ・センサ－表面間距離（すなわち、操作の設定段階で決定されたレーザ・
センサ－表面間距離）に近づく。
【００３９】
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　したがって、本発明の一実施形態により、試料収集プロセス中の実際の毛細管－表面間
距離の制御が一連の段階で構成されることが分かる。最初に、システム２０で実行される
試料収集操作に備えて、オペレータは、表面２２のＺ軸位置を、表面２２が毛細管２３の
先端２６の比較的すぐ近くに位置決めされて毛細管先端－表面間距離が試料収集に最適に
なるまで調整する。この設定段階で、表面２２と毛細管先端２６の間の相対位置は、ウェ
ブカメラ４８によって取得されコンピュータ表示画面５２に表示された画像を見るオペレ
ータによって視覚的に監視することができる。しかしながら、前述のように、完全に自動
化された操作ではこの初期設定段階を省略できることが理解されるであろう。
【００４０】
　この設定段階において、表面２２が毛細管先端２６と望ましい位置関係になった後で、
オペレータは、適切なコマンドをキーボード３１によってコンピュータ３０に入力し、そ
の結果、初期（および、実際の）レーザ・センサ－表面間が、距離測定手段４０により決
定される。これに関連して、実際のレーザ・センサ－表面間距離を測定するために距離測
定手段４０（レーザ・センサ４２による）が使用され、測定された距離に対応する信号が
、距離測定手段４０からコンピュータ３０に伝えられる。この初期レーザ・センサ－表面
間距離は、コンピュータ・メモリ３０内に記憶され、目下の目的のために、後で決定され
る実際のレーザ・センサ－表面間距離と最終的に比較されるターゲット・レーザ・センサ
－表面間距離として指定される。
【００４１】
　次に、試料収集プロセスが行われるとき、距離測定手段４０によって、実際のレーザ・
センサ－表面間距離の定期的測定が行われる。そのような測定距離に対応する電気信号は
、ターゲット・レーザ・センサ－表面間距離と比較するために、直ちにコンピュータ３０
に送られる。そのような定期的測定は、あらかじめ選択され規則的な時間間隔（例えば、
０．５秒ごと）で行うことができ、そのような実際のレーザ・センサ－表面間距離を得る
時間間隔は、コンピュータ３０に事前にプログラムされてもよく、コンピュータ３０で選
択されてもよい。
【００４２】
　収集された試料の分析に関しては、収集管２３を通して表面２２から収集された試料は
、質量分析計３２に導かれ、そこで当該技術分野で既知の方式で分析される。必要に応じ
て、ディスプレイ画面３８とキーボード３９を備えた第２の制御コンピュータ３４（前に
紹介し図１に示された）が質量分析計３２に接続され、質量分析計３２の動作を制御する
ことができる。換言すると、キーボード３９を使用して、コンピュータ３４にコマンドを
入力し、それにより質量分析計３２の動作とデータ収集を制御することができる。
【００４３】
　システム２０により実行される試料収集動作において、表面２２は、毛細管２３に対し
てＸ－Ｙ平面内で移動され、これにより、表面２２がプローブ２４の下で動くときに毛細
管２３の先端２６が表面２２をサンプリングすることは一般的である。このために、例え
ば、コンピュータ３０は、毛細管先端２６による試料収集位置に代替位置（または箇所）
を位置決めして代替位置で試料を得るために表面２２をＸ－Ｙ平面内で割り出すか、表面
２２を横切る特定のレーン（図３の経路１８など）に沿って毛細管２３で表面２２をサン
プリングするようにＸまたはＹ座標軸方向に表面を移動させるように、あらかじめプログ
ラムされてもよい。
【００４４】
　図６ａと図６ｂを参照すると、試料収集動作において表面２２が毛細管先端２６の下を
通るときの表面２２と毛細管先端２６との位置関係と、毛細管－表面位置の再最適化にお
ける毛細管先端２６の動きを概略的に示す。（図６ａと図６ｂの両方で、表面２２は、例
示のために毛細管２３の縦軸に対して誇張された角度で示される。）より具体的には、図
６ａでは、表面２２と毛細管２３は互いに、試料収集プロセスで試料が表面２２のレーン
から試料が収集されるように、矢印６２で示された負の（－）Ｘ座標方向に動かされ、図
６ｂでは、表面２２と毛細管２３は互いに、試料収集プロセスで試料が表面２２のレーン
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から収集されるように、矢印６３で示された正の（＋）Ｘ座標方向に動かされる。
【００４５】
　一方、図６ａと図６ｂに示された点線６４および６６は、表面２２と毛細管先端２６の
間に試料収集に最適または望ましい距離を維持するために、毛細管先端２６を位置決めし
なければならない外側境界またはあらかじめ設定された限度を示す。例えば、毛細管２６
と表面２２の間の最適距離を試料収集の最適距離に対応する距離に維持するために、毛細
管先端２６を（Ｚ軸に沿って）線６４より表面２２に近づけてはならず、また毛細管先端
２６を表面２２から線６６より遠ざけてはならない。実際には、（Ｚ軸方向に測定された
ような）あらかじめ設定された限度間の離間距離が、互いから約６μｍなどの数マイクロ
メートル以内でよく、これにより、あらかじめ設定された限度（点線６４および６６に対
応する）はそれぞれ、表面２２が毛細管先端２６に対して最適に調整された関係でターゲ
ット距離から約３μｍに離間される。従って、システム２０によって実行される試料収集
操作において、実際のレーザ・センサ－表面間距離は、離れた時間間隔で決定され、それ
らの実際のレーザ・センサ－表面間距離に対応する適切な信号が、コンピュータ３０に送
られる。
【００４６】
　次に、それぞれの測定された実際のレーザ・センサ－表面間距離は、コンピュータ３０
で動作している適切なソフトウェア７０（図１）によって、レーザ・センサ４２と表面２
２との所望のターゲット距離と比較され、このターゲット距離は、規定された限度線６４
および６６（図６ａまたは図６ｂ）によって定められる。実際のレーザ・センサ－表面間
距離が、規定された限度線６４および６６内にあると判断された場合は、表面２２と毛細
管先端２６のＺ軸方向の相対的な動きまたは調整は不要である。しかしながら、実際のレ
ーザ表面－表面間距離が、規定された限度線６４および６６上またはその外にあると判断
された場合は、実際のレーザ・センサ－表面間距離を限度線６４および６６に対応する規
定された限度内に戻すために、表面２２と毛細管先端２６との相対移動または相対位置の
調整が必要である。したがって、図６ａに示されたような試料収集操作では、毛細管２３
が表面２２に対して負（－）のＸ座標軸方向に移動されるときはＺ軸方向の表面２２と毛
細管２３の頻繁な調整を行わなければならず、表面２２に対して毛細管先端２６が辿る経
路は、階段状経路６８によって示すことができる。
【００４７】
　これと比較し、図６ｂに示された試料収集操作では、毛細管２３が表面２２に対して正
（＋）の座標軸方向に移動されるときはＺ軸方向の表面２２と毛細管２３の頻繁な調整を
行わなければならず、表面２２に対して毛細管先端２６が辿る経路は、階段状経路６９に
よって示すことができる。
【００４８】
　前述したように、レーザ・センサ－支持体間平面をレーザ・センサ－表面と一致させる
ことによって（レーザ・センサ４２を使用して、表面２２自体までの距離ではなく、表面
２２と並置された支持体平面２７上の位置までの距離を測定する場合のように）、特に支
持体平面２７がＸ－Ｙ平面に対して大きな角度で傾けられている場合は、誤差の原因にな
る可能性がある。しかしながら、支持体平面２７がＸ－Ｙ平面に対して傾けられている場
合は、そのような誤差を補正することができる。例えば、図７に、表面２２がＸ－Ｙ平面
に対してω度の角度で傾けられた場合のレーザ源と表面との関係が示される。この図７で
、実際のレーザ・センサ－表面間距離（Ｚ座標方向）（すなわち、ｄPOS/LS）が、毛細管
２３と表面２２の間のＺ軸方向の距離を間違って表わしていることが分かる。
【００４９】
　出願人により使用されているシステム２０では、レーザ源４２から放射されたビームの
線と毛細管の中心との間のＹ軸方向距離は約５００のμｍである。出願人は、また、例え
ば、角度ω（すなわち、表面２２の傾斜角度）が約１度（実際には、とても小さくて手動
で調節するのが難しい）の場合は、ｔａｎ（ω）と５００μｍの積がわずか約９μｍであ
ること分かった。この９μｍの値は、許容可能な誤差であり、表面全体にわたって検出さ
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れる信号レベルに大きな影響を及ぼす可能性は低い。そのような誤差が許容可能でない場
合、システムは、２つのレーザ・センサを使用して、Ｚ軸距離に沿ったレーザ・センサ－
表面間距離のより正確な表現を得ることができる。
【００５０】
　例えば、図８に、毛細管１２３から等距離でその両側に下向きのビームを放射するため
に、表面１２２、毛細管１２３、および毛細管１２３の上に配置された１対のレーザ・セ
ンサ１４２と１４３を含むシステムの一部（全体が１２０で示された）が示される。レー
ザ・センサ－表面間距離の正確な計算は、２つのレーザ・センサ１４２，１４３によって
測定されたレーザ・センサ－表面間距離を平均することにより得ることができる。この計
算から得られる値を、毛細管１２３と表面１２２の間のＺ軸距離を表すように取って、Ｘ
－Ｙ平面に対する表面１２２の傾きよって生じる誤差の可能性を小さくすることができる
。
【００５１】
　したがって、以上のことから、試料収集装置を利用する表面サンプリング・プロセスに
おいて毛細管－表面間距離を制御するためのシステム２０およびそれに関連した方法を述
べた。これに関連して、システム２０は、レーザ・センサ４２によって得られた距離測定
値を使用して試料収集機器－表面間距離の実時間再最適化の構築を自動化する。距離測定
分析は、レーザ・センサ４２と表面２２の間の実際の距離を定期的に測定し、その後で実
際のレーザ・センサ－表面間距離のそれぞれをターゲット・レーザ・センサ－表面間距離
と比較することを含む。次に実際のレーザ・センサ－表面間距離を、（例えば手順の準備
段階で確立することができる望ましい毛細管－表面間距離に対応する）ターゲット・レー
ザ・センサ－表面間距離と比較することによって、システム２０は、必要に応じて、離間
されたレーザ・センサ－表面間距離をＺ座標軸方向に調整することによって、試料収集手
順における毛細管－表面間距離を自動的かつ連続的に再最適化することができる。
【００５２】
　必要に応じて、表面２２をＸ－Ｙ平面に沿って（かつ毛細管２３に対して）移動させて
、表面２２上の等しい間隔または個別化された間隔の複数の平行レーンに沿って、毛細管
２３によって試料を自動収集することができる。前述のシステム２０により、試料を一定
の走査速度または個別化された（即ち、様々な）走査速度で収集することができる。
【００５３】
　試料収集プロセス全体にわたって毛細管－表面間距離を制御するためのシステム２０お
よび関連方法によって提供される基本的な利点は、試料収集プロセスにおける毛細管－表
面間距離の（すなわち、Ｚ座標軸方向の）操作介入および手動制御を不要にすることに関
係する。したがって、システム２０により行われる試料収集操作の精度が、試料収集プロ
セスを監視するために必要なオペレータの技術によって限定されない。さらに、システム
２０はまた、毛細管２３によって収集される試料の精度に直接影響を及ぼす利点を有する
。例えば、試料収集プロセス全体にわたって最適または望ましい毛細管－表面間距離が維
持されるので、表面２２が不正確にサンプリングされ、収集された試料が分析されるとき
に誤って解釈される可能性を実質的に減少させる。
【００５４】
　前述のシステム２０および方法は、互いに望ましい空間的関係（すなわち、割り当て）
で位置決めされるように設計されたノズルチップを有する放射器２５などの部品を使用す
る試料収集機器においてさらなる利点を提供する。例えば、ノズルチップとサンプリング
表面が、一般に、試料収集操作において互いに固定関係で配置された試料収集システムで
は、ノズルチップ－表面間距離が変化すると、それに対応する大きさだけサンプリング毛
細管－表面間距離が変化することになる。しかしながら、本発明のシステム２０および方
法は、試料収集プロセスにおいて望ましい毛細管－表面間距離を維持するのに役立つので
、このシステム２０および方法は、放射器と収集管とサンプリング表面の間に望ましい空
間的関係を維持するのにも役立つ。
【００５５】
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　本発明の精神から逸脱することなく前述の実施形態に多数の修正および置換を行うこと
ができることを理解されよう。例えば、前述の実施形態では、毛細管２３が、固定静止状
態で示され、表面２２が、Ｘ，ＹまたはＺ座標方向のいずれかの方向に毛細管２３に対し
て移動されて、所望の箇所または現像レーンを毛細管２３と位置合わせするように示し説
明したが、本発明の幅広い態様による代替実施形態は、固定静止状態で支持された表面と
、Ｘ、ＹまたはＺ座標方向のいずれかに沿って表面に対して移動可能な毛細管を、毛細管
との関係が固定されたレーザ・センサと共に含むことができる。したがって、前述の実施
形態は、限定としてではなく例示のためのものである。
【符号の説明】
【００５６】
　２０…システム、２２…表面、２３…収集機器、４０…距離測定装置、４２…レーザ・
センサ。

【図１】 【図２】

【図３】



(15) JP 5710473 B2 2015.4.30

【図４ａ】

【図４ｂ】

【図５ａ】

【図５ｂ】 【図５ｃ】

【図６ａ】



(16) JP 5710473 B2 2015.4.30

【図６ｂ】

【図７】

【図８】



(17) JP 5710473 B2 2015.4.30

10

フロントページの続き

(72)発明者  カーテッズ　ヴィルモス
            アメリカ合衆国・３７９０９　テネシー州　ノックスヴィレ　スカーレット・オーク・ドライブ・
            ２８１２

    審査官  佐藤　仁美

(56)参考文献  特開平０４－１６２３３７（ＪＰ，Ａ）　　　
              特開２００６－２１５００４（ＪＰ，Ａ）　　　
              国際公開第２００６／１３２７０８（ＷＯ，Ａ１）　　
              特開平０５－１８７８６６（ＪＰ，Ａ）　　　

(58)調査した分野(Int.Cl.，ＤＢ名)
              Ｇ０１Ｎ　　１／００－　１／３６、１３／１０－１３／２４、
              　　　　　２７／６０－２７／７０、２７／９２、
              Ｈ０１Ｊ　３７／００－３７／０２、３７／０５、３７／０９－３７／１８、
              　　　　　３７／２１、３７／２４－３７／２４４、
              　　　　　３７／２５２－３７／２９５


	biblio-graphic-data
	claims
	description
	drawings
	overflow

