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研究成果の概要（和文）：犯罪捜査の重要な証拠となる指紋について、様々な条件で保存された指紋の蛍光スペ
クトルの時間変化を定量的に評価し、指紋の付着時期の推定が可能かを検討した。最大2年間保存した指紋の蛍
光スペクトルを測定し劣化係数を求めたところ、保存環境ごとに劣化係数に違いが表れ、指紋の付着時期の推定
の可能性を示すことができた。さらに、レーザとハイパースペクトルイメージャを用いることで、古い指紋を可
視化することができた。また、2つの重なった指紋を統計的手法を用いて分離することに成功し、指紋の活用範
囲を広げることができた。加えて、指紋成分を分析し、指紋が経時変化するメカニズムの一端を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：Fingerprints are important evidence in criminal investigations. It was 
examined whether the impression time of the fingerprint could be estimated by quantitatively 
evaluating the time change of fluorescence spectra of fingerprints stored under various conditions. 
The fluorescence spectra of fingerprints stored for up to two years were measured and degradation 
coefficients were calculated. Differences in degradation coefficients were observed for each storage
 environment, indicating the possibility of estimating the impression period of fingerprints. 
Furthermore, we were able to visualize old fingerprints by using a laser and a hyperspectral imager.
 Two overlapping fingerprints were successfully separated using a statistical method. This made it 
possible to expand the range of use of fingerprints. In addition, analysis of the fingerprint 
component revealed a part of aging mechanism of fingerprints.

研究分野： 医用画像

キーワード： 医用画像　バイオイメージング　非破壊検出　レーザ　蛍光　指紋　法科学

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究により、指紋の付着時期推定の可能性が示されたことで、犯罪を立証する重要な手掛かりとなる可能性を
示した。指紋の経時変化のメカニズムの一端が明らかになったことで、今後より精度の高い付着時期の推定が可
能になるものと考えられる。
犯罪現場には複数の指紋が重なって発見されることが多いが、それらを個々の指紋に分離することで証拠として
使用することが可能となり、これまで活用されていなかった指紋を活用できると考えられる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 

指紋鑑定は個人識別法の一つの手段であり、犯罪捜査において重要な証拠になっており、指
紋検出のために、試薬やレーザを使った様々な検出法が開発されている 1)。しかし、印象され
たばかりの指紋は鮮明に検出できるが、経時変化した指紋は検出が困難な場合もあった。その
要因には太陽光、熱、湿気等の影響により、指紋成分が変化してしまうためと考えられている。 
実際に我々も指紋の紫外光照射の影響を調べ、紫外光を試料にあて続けると、時間とともに

指紋からの蛍光が減少し、次第に指紋像を得られなくなっていくことを確認した 2)。一方で指
紋の蛍光が減少すると、それまでの蛍光ピークよりも長波長側に蛍光ピークが現れてくる様
子も観測された。このピークはレーザ光照射の時間とともに増大していき、少なくとも数時間
の照射の範囲では増大していく様子が観られる結果であった。しかし、定性的な評価のみで定
量的な評価は行われていなかった。もし、定量的に時間経過と指紋の劣化度を評価することが
できれば、指紋がいつ付着したかが判る可能性がある。従来の指紋の証拠価値は存在証明のみ
であったが、そこに時間軸が加わることで、犯行時に現場に居たという事実を客観的に示すこ
ととなる。つまり、犯罪現場等における指紋の証拠価値をより一層高められるということであ
り、犯罪検挙への貢献が期待できる大きな要素となると考えられる。 
一方、指紋鑑定は特徴点を比較対照する方法で行われている。しかし、2つ以上の指紋が重

なっていた場合、その中に特徴点が見つけられたとしても、重畳部分についてはどちらの指紋
のものかが判然とせず活用できない場合もあった。指紋の成分は個人差によりその蛍光スペ
クトルも異なっており、また経時変化によっても変遷する。時間経過とともに指紋の蛍光スペ
クトルが変わっていくのであれば、古い指紋と新しい指紋とを分けられる可能性があり、最終
的には指紋が印象された時期も分かる可能性がある。そのため重なった指紋のそれぞれの蛍
光スペクトルの差をとらえ画像化できれば、単独の指紋に分離することも可能となる。実際に
スペクトル画像を一度に撮影することが可能なハイパースペクトルイメージャ 
(Hyperspectral Imager; HSI)を用いることで、減算と除算により 2つの重なった指紋を分離
できることが報告された 3)。ハイパースペクトルデータの統計解析は様々なものが提案されて
いるため、その統計的手法を重畳指紋に適用することで、指紋の分離を精度良くできる可能性
がある。 
 

２．研究の目的 
本研究では、様々な条件で保存された指紋の蛍光スペクトルの時間変化を定量的に評価し、

指紋の付着時期の推定が可能かを検討し、さらに古い指紋の可視化を行う。また、指紋の経時
変化のメカニズムの解明も目指す。具体的には以下の実験を行う。 
(1) 指紋が印象されてから時間が経過したときの影響を明らかにする。 
(2) 古い指紋の可視化を行う。 
(3) 複数の重なった指紋の分離を行う。 
(4) 指紋の経時変化のメカニズムを解明するために、計算機シミュレーションを行う。 

 
３．研究の方法 
(1) 指紋の経時変化 

指紋の保存条件と蛍光スペクトルの測定条件を変えた３種類の実験及び 8 年前の脱落し
た皮膚片の三次元蛍光スペクトル測定を行った。 
①  実験 1-1（2か月間実験、1波長励起） 

実験試料は、TLC プレート上に印象した指紋を用い、光の条件(蛍光灯下、暗条件)を 2
通り、温度の条件(室温(約 23C)及び高温(約 38C))を 2 通りとし、分光蛍光光度計を用
いて 280nm で励起し蛍光スペクトルを取得した。50日間保存し、その間に計 23回測定を
行った。 

②  実験 1-2（1か月間実験、2波長励起） 
実験試料及び保存条件は実験 1-1 と同様だが、分光蛍光光度計による励起波長を 283nm

と 365nm の 2波長励起とした。22日間保存し、その間に計 11回測定を行った。 
③  実験 1-3（2年間実験、1波長励起） 

実験試料は、石英スライドガラス上に印象した指紋を用い、光の条件(太陽光下、蛍光
灯下、暗条件)を3通り、湿度の条件(中湿度(4060%)及び低湿度(1020%))を 2通りとし、
688日間保存し、その間に計9回、280nmの紫外線で励起して蛍光スペクトルを測定した。
光源は波長可変パルスレーザを用い、試料から発生する指紋の蛍光をイメージング分光
器及びイメージインテンシファイヤ付冷却 CCD カメラにより取得した。 

④  実験 1-4（8年前の皮膚片実験） 
8 年半前、8 ヶ月前、2 週間前の脱落皮膚片について、分光蛍光光度計を用いて、三次

元励起蛍光スペクトル測定を行った。励起波長は 250780nm(=5nm)、発光波長は
300750nm(=0.5nm)とし、反射配置で測定した。 

⑤  劣化関数 



実験 1-1, 1-2, 1-3 については劣化関数(Aging function)による評価を行った。劣化
関数は以下のように定義される 4)。指紋が蛍光を発する要因となる物質の中で、主要な物
質であるトリプトファンを代表としたアミノ酸及びタンパク質を Tryp と表記する。これ
と不飽和脂質が酸化され形成された酸化生成物 LipOx とが時間経過とともに反応し、蛍
光酸化生成物(FOX: Fluorescent oxidations products)が形成される。 

LipOx + Tryp → FOX 

Tryp と FOX は時間とともに次式に従って変化する。 

[Tryp] = [Tryp ] ∙ + Tryp  

[FOX] = [Tryp ] ∙ (1 − ) + [FOX]  

ここで、kは指紋の劣化係数（経時変化率係数）である。この 2式から、次の劣化関数が
求められる。 

( ) =
[Tryp]
[FOX] =

( − ) + ( + 1)
−( − ) + + 1

 

実験で得られたデータの中で、指紋印象直後の蛍光スペクトルから f0 を、十分時間が経
った状態の蛍光スペクトルから fをそれぞれ求め、上式から k を算出し、保存条件との
関連性を調べた。 

 
(2) 古い指紋の可視化 

①  実験 2-1（89 年前の指紋の可視化） 
89 年前に印象された指紋について蛍光イメージング測定を行った。試料は、ステンレ

ス板、低密度ポリエチレン、メンブレンフィルタ、白紙、ケイ酸カルシウム板とした。光
源は 532nm CW レーザを用い、560nm ロングパスフィルタで励起光をカットし、プッシュ
ブルーム型可視 HSI でハイパースペクトル画像を取得した。 

②  実験 2-2（時間経過とともに増加する蛍光を利用した可視化） 
実験試料は、実験 1-2 と同様の TLC プレート上に印象した指紋を用い、高温、暗条件

で 22 日間保存し、その間に液晶可変フィルタを用いたスナップショット型可視 HSI でデ
ータを取得した。光源は 365nm の LED を用いた。 
 

(3) 重畳指紋の分離 
①  実験 3：実験試料及び測定方法 

実験試料は、TLC プレートや漆喰壁上に 2重に印象した重畳指紋を用いた。TLC プレー
ト上の指紋については、スナップショット型可視 HSI で撮影した。解像度は
19201080pixel、波長範囲は 400600nm、波長分解能は 1.0nm である。光源は 365nm の
LED を用いた。漆喰壁上の指紋については、プッシュブルーム型可視 HSI で撮影した。解
像度は 658600pixel、波長範囲は 400600nm、波長分解能は 2.0nm である。光源は 532nm
の CW レーザを用いた。 

②  実験 3：解析方法 
重畳指紋の分離のために、単純積分、除算・減算法、主成分分析(PCA)、多変量カーブ

分解・交互最小二乗法(MCR-ALS)、非負値行列因子分解(NMF)、独立成分分析(ICA)の 6手
法を比較検討した。PCA, MCR-ALS, NMF は 365nm 励起、ICA は 532nm 励起で行った。 

 
(4) 経時変化のメカニズム 

①  実験 4-1（指紋成分の代謝物質） 
指紋の主成分であるアミノ酸の経時変化を調べるために、調整直後のトリプトファン

(Trp)水溶液、1 年間室温で保存した Trp 水溶液及び調整直後のキヌレニン水溶液を用意
し、それぞれ LC-MS を用いて質量数の変化を調べた。 

②  実験 4-2（アミノ酸の褐変現象の計算機シミュレーション） 
アミノ酸における基礎吸収端の経時変化、すなわち劣化に伴うレッドシフトを、アミド

結合の脱水重縮合モデルを仮定して、密度汎関数理論に基づく第一原理計算を用いてシ
ミュレートした。具体的には、量子化学計算ソフト Gaussian による全エネルギー計算を
行って重合度毎に最適安定構造を求め、その時の電子状態から基礎吸収端を推定した。
用いた仮定では、実験で得られ基礎吸収端の経時変化を再現することはできなかった。
この結果は、文献 4)などに記載があるアミノ酸残基（具体的には Trp）の酸化変性が基礎
吸収端の経時変化を支配するとの推論と矛盾しないことを示すものであった。 

 
４．研究成果 
(1) 指紋の経時変化 

① 実験 1-1（2か月間実験、1波長励起） 
指紋印象直後は 350nm 付近の蛍光のみだったが、おおよそ 6日後から、400 から 500nm

にかけて蛍光が増加していき、時間が経過するにしたがって増加していった。この結果



は、以前の実験結果 5)と一致していた。340nm を中心とした蛍光(Tryp 蛍光)と 440nm を中
心とした蛍光(Fox 蛍光)の比を元に劣化係数を求めたが、蛍光スペクトルの変化がわずか
であったため、系統的な劣化度の算出は困難であった。 

② 実験 1-2（1か月間実験、2波長励起） 
実験 1-1 と同様で、おおよそ 6 日後から、400 から 500nm にかけて蛍光が増加してい

き、時間が経過するにしたがって増加していった。実験 1-1 よりも蛍光の変化量が大き
く、劣化関数を用いた推定を行うことができた。Tryp 蛍光スペクトルは、0 日の全デー
タを重み付け平均して求めた。Tryp 蛍光スペクトルと各スペクトルをフィッティングし、
積分値を求め、Tryp/Fox 比を算出した。次に、劣化関数でフィッティングすることで、
各保存条件下の劣化係数を求めた。その結果、実験結果の一部で、暗条件よりも明条件、
室温よりも高温で劣化係数が大きくなった。以上のことから、劣化関数は、指紋の時間変
化を知る手がかりとなりうることが分かった。 

③ 実験 1-3（2年間実験、1波長励起） 
劣化関数による劣化係数を推定するためには、340nm 蛍光と 440nm 蛍光の比を求める必

要があるが、重回帰分析によりスペクトル分解し計算する方法と 2 つの蛍光ピークを積
分する方法の 2通りの方法を検討した。 
その結果、劣化関数に近似した際の誤差が比較的小さかった積分法で劣化係数を求め

たところ、光の影響の比較では、中湿度、低湿度ともに、暗条件、蛍光灯、太陽光の順に
劣化関数から求めた劣化係数が大きくなっていった。湿度の比較では、低湿度、中湿度の
順に劣化関数から求めた劣化係数が大きくなっていった。以上より、劣化関数が指紋の
時間変化を知る手がかりとなることが示唆された。 

④ 実験 1-4（8年前の皮膚片実験） 
8 年半前の試料は 275nm 励起で 325nm 中心の蛍光が強く現れ、360nm 励起でも 400nm 付

近に蛍光が現れていた。8 ヶ月前の試料では 2 週間前の試料より 275nm 励起の蛍光が弱
く、より長波長の 450nm 励起で 520nm 付近に蛍光が現れていた。8年半前の試料ではその
傾向が顕著になり、450nm 励起での蛍光が、励起波長、発光波長ともに長波長シフトする
傾向がみられた。以前の指紋の蛍光スペクトルの時間変化を調べた実験でも、初めは
280nm 励起で 340nm 中心の蛍光のみで、時間経過とともにその蛍光が弱くなり、長波長側
に新たな蛍光が現れ、次第に強くなっていく様子がみられており、他の実験と矛盾がな
かった。本実験では 530nm 付近での蛍光についての情報も新たに得られ、さらに経過時
間による励起波長と蛍光波長のシフトについても知見を得ることができた。 

 
(2) 古い指紋の可視化 

①  実験 2-1（89 年前の指紋の可視化） 
89 年前に印象された指紋の可視化を行った。ハイパースペクトルデータから

560750nm の範囲を積分して画像化した。その結果、ステンレス板、メンブレンフィルタ、
ケイ酸カルシウム板では指紋を鮮明に可視化することができた。ポリエチレンでは積分
画像では、やや不鮮明な指紋像しか得られなかったが、主成分分析を行うことでより鮮
明な指紋像が得られた。白紙では、ぼんやりとした蛍光画像となり、指紋の付着箇所は分
かるものの鮮明な指紋は得られなかった。これは指紋成分が浸透し拡散したことに起因
すると考えられる。以上により、本手法を用いることで、古い指紋が可視化される場合が
あることが分かった。 

②  実験 2-2（時間経過とともに増加する蛍光を利用した可視化） 
365nm で励起すると、時間が経過するほど指紋が鮮明になっていく様子が観られた。以

前の実験では 280nm のレーザ励起で時間とともに 440nm の蛍光が強くなり、指紋が鮮明
になっていく様子が見られたが、本実験で 365nm の LED でも同様の現象が観測されたこ
とから、見えなかった指紋をより簡便な手法で可視化できることが分かった。また、主成
分分析を利用することで、より鮮明な指紋像が得られることを示した。 

 
(3) 重畳指紋の分離 

①  除算・減算法 
統計的手法と比較のために以前に提案された除算・減算法による重畳指紋の分離を試

みた。400 から 600 nm にかけて指紋の蛍光スペクトルが観測された。2 つの指紋が重畳
していない部分の蛍光スペクトルをみると、それぞれ蛍光スペクトルの形状が異なり、
475 nm で交差していた。そこで、400475 nm の積算画像と 475600 nm の積算画像を減
算及び除算したところ、二つの指紋を分離することができた。 

②  PCA 
統計的手法の一つである PCA による指紋の分離を行った。400600 nm のすべての画像

を使用して PCA を行った。その結果、計算を行った第 6 主成分までの中の 2 つの主成分
画像に、それぞれ単独の指紋画像が得られ、除算・減算法よりも鮮明な指紋像を得ること
ができた。 

③  MCR-ALS 
PCA 法による指紋分離では、一方の指紋の一部に不鮮明な部分が残っていた。この要因



として、蛍光スペクトルは一般に正のみであるが、主成分分析のローディングは負を許
容していることが考えられる。一方、MCR-ALS は非負拘束条件で行われるため、実際のス
ペクトルに近い形でスペクトル分解することが可能である。そこで、同じデータに対し
て MCR-ALS によるスペクトル分解を行った。その際に、PCA のスペクトルを MCR-ALS の初
期関数として計算を行った。その結果、PCA では不鮮明であった部分も鮮明になり、MCR-
ALS が重畳指紋の分離に有効であることが分かった。また、PCA を初期関数として利用す
ることで教師なしで MCR-ALS による指紋の分離を行うことが可能となり、実際の現場に
おいて使用する上での利点になると考えられる。 

④  NMF 
MCR-ALS と同じく非負のスペクトル分解法である非負値行列因子分解（NMF）を用いて、

重畳指紋の分離を行い、PCA や MCR-ALS による解析と比較した。その結果、分離の精度は
MCR-ALS より若干低かったが、収束時間が早いという利点があった。実際の指紋検出に使
用する際には、状況に応じて使い分けることが望ましいと考えられた。 

⑤  ICA 
重なった 2 つの指紋モデルから計測したハイパースペクトルデータに対して ICA を適

用し、独立成分画像とスペクトルを推定した。重なった 2 つの指紋モデルの各指紋が、
常に完全に分離された状態で独立成分画像として得られるとは限らないが、独立成分画
像の法科学的な価値を画質と指紋照合の可否の観点から検討した結果、高い品質の画像
は 12 特徴点に基づく指紋照合に十二分に耐えうることが示唆された。各画像に対応する
独立成分スペクトルからは、指紋付着時期に係る情報抽出が原理的に可能であることも
示唆された。また、ハイパースペクトルデータに ICA を適用する前に、SVD (singular 
value decomposition)法を用いて、例えば累積寄与率 99.9％を達成するためにはいくつ
の独立成分数が必要かという事前情報を得ておくことが好ましいと考えられた。 

 
(4) 経時変化のメカニズム 

①  実験 4-1（指紋成分の代謝物質） 
指紋の主成分であるアミノ酸の経時変化を調べるために、調製直後の試料と調製後 1

年経過した試料について、LC-MS を用いて質量数の変化を調べた。その結果、Trp 等の一
部のアミノ酸において、質量数が大きくなる方向に変化すること分かった。そこで、Trp
の代謝経路の一つであるキヌレニンの蛍光特性を調べ、1年経過した Trp 及び調製直後の
Trp と比較した。450nm,505nm の LED 及び 532nm のレーザを光源として、HSI を用いて蛍
光スペクトルの取得を行った。その結果、調製直後の Trp は蛍光強度が低かったが、1年
経過した Trp は蛍光強度が増大した。一方、キヌレニンの蛍光特性は、蛍光中心波長、半
値幅、蛍光強度ともに、1年経過した Trp と似た特性を示した。以上のことから、Trp の
代謝経路の一つであるキヌレニンが、古い指紋において蛍光が強くなる原因の一つと考
えられた。一部ではあるが、指紋成分の経時変化のメカニズムについて知見を得ること
ができた。 

②  実験 4-2（アミノ酸の褐変現象の計算機シミュレーション） 
アミノ酸水溶液の経時変化による褐変現象について、三量体までの対象分子のエネル

ギー最安定構造を同定し、第一原理計算を用い基礎吸収端を計算した。同種アミノ酸の
脱水重縮合による単、二、三量体をモデルとした。残基に環状構造かつ=NH を持つものに
対しては、それらと C-末端が脱水重縮合し長鎖化して多量体を形成すると仮定して計算
した。その結果、基礎吸収端が長波長化する褐変現象の定性的機序の一つとして、残基環
状構造を介した多量体での電子の非局在化が考えられた。 
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