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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　蛍光物質を封入している、ナノ粒子であって、前記ナノ粒子が蛋白質－染料コンジュゲ
ート又はＤＮＡ－染料コンジュゲートをナノ粒子内に捕捉することに基づく蛍光染料を含
み、ゾルゲルから誘導されるナノ粒子。
【請求項２】
　実質的に球形であり、直径３０～５００ｎｍを有する、請求項１に記載のナノ粒子。
【請求項３】
　前記染料は、スルホローダミン１０１酸クロリド－標識ゼラチン、ブタチログロブリン
及びフルオレセイン－標識ウシ血清アルブミン又はゼラチンから選択される、請求項１に
記載のナノ粒子。
【請求項４】
　粒子表面が変性されて、表面コーティングを備えることが可能である、請求項１に記載
のナノ粒子。
【請求項５】
　前記粒子は、受動吸着により又は共有結合を介して変性され、疎水性分子でその表面が
被覆され得る、請求項４に記載のナノ粒子。
【請求項６】
　前記疎水性分子は、ホスファチジルコリン及びホスファチジルエタノールアミンから選
択される、請求項５に記載のナノ粒子。
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【請求項７】
　ゾルゲル由来ナノ粒子は、その中にスルホローダミン１０１酸クロリド－ブタチログロ
ブリンコンジュゲートを包埋する、請求項１に記載のナノ粒子。
【請求項８】
　高い蛍光強度を有する、請求項１に記載のナノ粒子。
【請求項９】
　前記表面コーティングは、親油性である、請求項４に記載のナノ粒子。
【請求項１０】
　皮脂由来成分に結合するように構成される、請求項１に記載のナノ粒子。
【請求項１１】
　前記皮脂由来成分は、ワックス、コレステロール及びスクアレンを含む群から選択され
る、請求項１０に記載のナノ粒子。
【請求項１２】
　前記親油性コーティングは、ホスファチジルコリン及びホスファチジルエタノールアミ
ンから選択される、請求項９に記載のナノ粒子。
【請求項１３】
　前記コーティングは、ゾルゲル粒子上に直接に受動吸着される、請求項４に記載のナノ
粒子。
【請求項１４】
　ＴＥＭＯＳ（テトラメチルオキシシラン）から形成される、請求項１に記載のナノ粒子
。
【請求項１５】
　アミノプロピルオキシシラン由来ゾルゲルを含む、請求項１４に記載のナノ粒子。
【請求項１６】
　前記粒子の製造は、グルタルアルデヒド処理を含んだ、請求項１５に記載のナノ粒子。
【請求項１７】
　前記グルタルアルデヒド処理の後、シアノボロヒドリド還元が実施された、請求項１６
に記載のナノ粒子。
【請求項１８】
　前記シアノボロヒドリド還元後にエタノールアミン洗浄が実施された、請求項１７に記
載のナノ粒子。
【請求項１９】
　未被覆のナノ粒子であり、正味の負電荷又は正味の正電荷を担う、請求項１に記載のナ
ノ粒子。
【請求項２０】
　請求項１ないし１９のいずれかに記載のナノ粒子の使用を含む、プリント（例えば指紋
）の検出方法。
【請求項２１】
　指紋サブ構造の詳細を決定することを含む、請求項２０に記載の方法。
【請求項２２】
　スキャンは、励起波長５９５ｎｍで実施された、請求項２０または請求項２１に記載の
方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、新規の分析方法及びそのような方法を実行するのに好適なナノ粒子に関する
。
【背景技術】
【０００２】
　指紋跡は、多数の状況下で形成され得る。先ず第一に、指の表面から表面上への、血液
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又は塗料のような物質の移転がある。あるいは、指の表面自体が、湿った表面、例えば血
液又は塗料、への圧痕を生じるか又はパテのような可塑性の又は展性のある表面にくぼみ
を残すこともある。これら又は他の例において、プリント画質を向上させる又は現像する
必要なく、はっきりとしたプリントがしばしば形成される。
【０００３】
　もう１つ別の状況においては、表面への指の接触により、皮膚から分泌される化学物質
の移転が必然的に起こるため、残渣が表面上に残り得る。そのようなプリントは、遺留指
紋と呼ばれ、目に見えるようにするため一般に処置が必要である。化合物は、エクリン及
びアポクリン汗腺並びに皮脂腺からの分泌物に由来する。一般に、手のひら上のエクリン
腺及び皮膚の他の領域からの皮脂腺がその主要な寄与である。エクリン腺からの分泌物の
主成分は、水（最初は９８～９９％であるが、蒸発によりすぐに失われる）、塩化物を含
むアニオン、カチオン、アミノ酸、蛋白質、尿素、乳酸及びグルコースであり、皮脂腺か
らのものは脂肪酸、トリグリセリド、コレステロール、スクアレン、コレステリルエステ
ル及びワックスエステルである。
【０００４】
　遺留指紋の鮮明度を上げるために、多種多様の方法が今日まで使用されてきた。これら
の方法は、指紋内の成分を標的にした特異的な方法及び特異な化学的相互作用というより
むしろ物理特性を用いる一般的方法の使用を含む。前者の例は、塩化物イオンを用いて暗
色沈殿物を形成する硝酸銀の使用、アミノ酸と反応して紫色染料を形成するニンヒドリン
の使用、蛋白質にくっつくアミドブラック、ヨウ素、ゲンチアナ紫及び脂肪酸と反応する
スダンブラックの使用を含む。非特異的薬剤の例としては、強力接着剤、及びプリントの
疎水性の皮脂由来成分に固着する粉剤がある。
【０００５】
　米国特許第６４８５９８１号明細書には、指紋の画像化及びドキュメント化の方法及び
装置が記載されている。遺留指紋の脂質残分にごく近接してもたらされた蛍光染料は、光
エネルギーに曝されると、蛍光を発する原因となる。現れた蛍光を発する画像は、写真に
記録することができる。
【０００６】
　金属、炭素及び石松子ベースの、微細に粉末化された多様な打ち粉もある。例として、
種々の蛍光染料を含み、かつ適用を容易にするためにそれらに磁性を施す成分も有し得る
、蛍光性遺留指紋用粉末（ｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｔ　ｌａｔｅｎｔ　ｐｒｉｎｔ　ｐｏｗ
ｄｅｒｓ）がある。
【０００７】
　これらの試薬を使用すると、一般に、その隆線パターン及びそのパターンの不規則性に
より容易に識別できる指紋がもたらされるので、指紋の「持ち主」を特定するのに、その
総体的特徴を使用することができる。多孔性表面上に沈着した指紋の場合又は指紋の痕跡
のみが存在する場合には、このやり方には問題があるかもしれない。
【発明の開示】
【課題を解決するための手段】
【０００８】
　遺留指紋を現像するための新規薬剤を開発した。これらの新規薬剤は、蛍光性ナノ粒子
を含む。蛍光性ナノ粒子を製造するために、これは、蛍光染料誘導体の存在下にゾルゲル
粒子として一般に形成される。
【０００９】
　従って、本発明の第一の態様で、蛍光性ナノ粒子が提供される。
【００１０】
　好ましくは、本発明のナノ粒子は、ゾルゲル由来ナノ粒子であり、種々の蛍光性リポー
ター分子で標識された生物学的巨大分子を捕捉することにより蛍光性を得ることができる
。そのような組合せの例として、蛋白質用のＴｅｘａｓ　Ｒｅｄ及びフルオレセイン並び
にＤＮＡ用臭化エチジウムがある。前者の染料は巨大分子に共有結合しており、後者では
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、染料分子は、ＤＮＡと共に挿入されている。あるいは、内因性の蛍光を有するナノ粒子
、例えば硫化カドミウム及びセレン化カドミウムから誘導されるもの（及び希土類原子、
例えばユウロピウム（ＩＩＩ）塩、でドープされたもの）、は、何れも使用することがで
きる。
【００１１】
　ナノ粒子のサイズは、様々であってよいが、好ましくは、実質的に球形のこともあるナ
ノ粒子は直径３０～５００ｎｍを有してよい。
【００１２】
　製造の間にナノ粒子内に蛋白質－染料コンジュゲートが捕捉されることに基づいて、様
々な蛍光染料が使用されている。染料の例は、Ｔｅｘａｓ　Ｒｅｄ－標識されたゼラチン
及びブタチログロブリン並びにフルオレセイン－標識されたウシ血清アルブミン及びゼラ
チンを含む。
【００１３】
　ゾルゲル加工は、ゾルゲル転移による、溶剤で満たされた固体ポリマーマトリックス骨
格の二相物質の形成を一般に含む。溶剤が除去されると、ゲルは、キセロゲルに変換され
る。ゾルゲルは、生物学的巨大分子、例えば蛋白質及び酵素又は全細胞、の封入の為のシ
ステムを含む様々な分析システムにおいて、マトリックスとして広く使用されている。
【００１４】
　生物学的用途において、ゾルゲル工程は、生物学的存在を捕捉し又は封入する不溶性枠
組み又は不溶性ケージの製造を含む。
【００１５】
　そのような粒子は、受動吸着により又は共有結合を介して変性され、疎水性分子でその
表面を被覆することができ、そのことは、表面上の遺留指紋から誘導される疎水性沈積物
への結合を促進する。理論上何れの疎水性分子も使用することはできるのだが、疎水性分
子の例として、ホスファチジルコリン及びホスファチジルエタノールアミンがあげられる
。
【００１６】
　Ｔｅｘａｓ　Ｒｅｄ－ブタチログロブリンコンジュゲートがその中に包埋されたゾルゲ
ル由来ナノ粒子は、Ｔｅｘａｓ　Ｒｅｄ染料の蛍光により示されるように、表面上の遺留
指紋に結合することが示された。
【００１７】
　ナノ粒子は、パッシブ指紋を検出するために現在使用されている金属粒子よりもはるか
に小さいので、指紋のサブ構造をさらに詳細に識別することが可能であろうし、また、こ
の新規詳細を使用して、たとえ不完全な指紋でも、より高い精度で、指紋の所有者を識別
することができる。表面上の粒子の高い蛍光強度を使用して、そのような指紋の検出の感
度を改良することも可能であろう。
【００１８】
　これらの粒子の表面を変性したので、これらに種々の表面コーティングを付けることが
できる。指紋現像のために、最終コーティングは、皮脂由来成分、例えばワックス、コレ
ステロール及びスクアレンと優先的に結合する、親油性（「水を嫌う」）の生体適合性化
学物質である。そのような親油性化学物質の例は、ホスファチジルコリン及びホスファチ
ジルエタノールアミンを含む。このコーティングを得るために、ＴＥＭＯＳ（テトラメチ
ルオキシシラン）から形成されたゾルゲル粒子上に直接に、静電相互作用を介して化学物
質を受動吸着させるか、又は、アミノプロピルオキシシラン由来ゾルゲルを使用してこれ
らを粒子に共有結合させる。後者のケースでは、グルタルアルデヒド処理による結合の後
、シアノボロヒドリド還元があり、次いで、エタノールアミンで洗浄して、非特異性結合
を還元する。
【００１９】
　正味の負電荷及び正味の正電荷を担持する親水性（「水を好む」）化学物質で被覆され
る他のゾルゲル由来ナノ粒子も調製した。前者の例として、未被覆ナノ粒子があり、後者
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の例には、ポリリシンで被覆されたナノ粒子がある。これらの親水性粒子を指紋に適用し
、粒子内に包埋された蛍光染料による蛍光について表面をスキャンすると、蛍光は多少見
られるが、特徴的パターンの像形成は観察されない（図１ａ）。このスキャンは、Ｔｅｘ
ａｓ Ｒｅｄ染料を使用した場合、励起波長５９５ｎｍ及び発光波長６１２ｎｍで行なっ
た。その一方、親油性被覆粒子を使用する場合は、不規則性のパターンが、表面上の皮脂
由来成分への選択的結合を明確に見えるように示している（図１ｂ）。ナノ粒子を添加し
ない場合、蛍光は見られない（図１ｃ）。
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