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(57)【要約】
【課題】複数の目的化合物の測定データから得られるグ
ラフと定量値を用いた使用者の解析作業の効率を高める
。
【解決手段】複数の目的化合物の測定データをグラフ化
するとともに目的化合物を定量するために用いられる測
定データ処理装置において、表示部７と、測定データの
入力を受け付ける測定データ入力受付部４３と、測定デ
ータに対して予め決められた処理を施すことにより定量
値を算出して画面表示用数値データを作成する画面表示
用数値データ作成部４４と、全ての目的化合物について
画面表示用数値データを作成した後に、複数の目的化合
物の測定データに対して予め決められた処理を施すこと
により画面表示用グラフデータを作成する画面表示用グ
ラフデータ作成部４６と、使用者による操作に応じた形
式で画面表示用数値データ及び画面表示用グラフデータ
を表示部７に表示する表示処理部４８とを備える。
【選択図】図１
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　複数の目的化合物のそれぞれの測定データをグラフ化して表示するとともに各目的化合
物を定量するために用いられる測定データ処理方法であって、
　a) 前記複数の目的化合物のそれぞれの測定データに対して予め決められた処理を施す
ことにより定量値を算出して画面表示用数値データを作成し、
　b) 前記複数の目的化合物の全てについて前記画面表示用数値データを作成した後に、
前記複数の目的化合物のそれぞれの測定データに対して予め決められた処理を施すことに
より画面表示用グラフデータを作成する
　ことを特徴とする測定データ処理方法。
【請求項２】
　複数の目的化合物のそれぞれの測定データをグラフ化して表示するとともに各目的化合
物を定量するために用いられる測定データ処理装置であって、
　a) 表示部と、
　b) 前記複数の目的化合物の測定データの入力を受け付ける測定データ入力受付部と、
　c) 前記複数の目的化合物のそれぞれの測定データに対して予め決められた処理を施す
ことにより定量値を算出して画面表示用数値データを作成する画面表示用数値データ作成
部と、
　d) 前記複数の目的化合物の全てについて前記画面表示用数値データを作成した後に、
前記複数の目的化合物のそれぞれの測定データに対して予め決められた処理を施すことに
より画面表示用グラフデータを作成する画面表示用グラフデータ作成部と、
　e) 使用者による操作に応じた形式で、前記画面表示用数値データ及び前記画面表示用
グラフデータの一部又は全部を前記表示部に表示する表示処理部と
　を備えることを特徴とする測定データ処理装置。
【請求項３】
　さらに、
　f) 前記複数の目的化合物のうち、前記画面表示用グラフデータが作成された目的化合
物と前記画面表示用グラフデータが作成されていない目的化合物とを識別可能に表示する
グラフデータ作成状況表示部
　を備えることを特徴とする請求項２に記載の測定データ処理装置。
【請求項４】
　さらに、
　g) 使用者による、前記画面表示用グラフデータが作成されていない目的化合物のうち
の１乃至複数を優先処理する操作を受け付ける優先選択操作受付部
　を備え、前記画面表示用グラフデータ作成部が、該選択された目的化合物を優先して前
記画面表示用グラフデータを作成する
　ことを特徴とする請求項３に記載の測定データ処理装置。
【請求項５】
　複数の目的化合物のそれぞれの測定データをグラフ化して表示するとともに各目的化合
物を定量するために用いられる測定データ処理用プログラムであって、
　表示部を有するコンピュータを、
　a) 前記複数の目的化合物の測定データの入力を受け付ける測定データ入力受付部と、
　b) 前記複数の目的化合物のそれぞれの測定データに対して予め決められた処理を施す
ことにより定量値を算出して画面表示用数値データを作成する画面表示用数値データ作成
部と、
　c) 前記複数の目的化合物の全てについて前記画面表示用数値データを作成した後に、
前記複数の目的化合物のそれぞれの測定データに対して予め決められた処理を施すことに
より画面表示用グラフデータを作成する画面表示用グラフデータ作成部と、
　d) 使用者による操作に応じた形式で、前記画面表示用数値データ及び前記画面表示用
グラフデータの一部又は全部を前記表示部に表示する表示処理部と
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　として動作させることを特徴とする測定データ処理用プログラム。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、複数の目的化合物のそれぞれについて得られた測定データをグラフ化して表
示するとともに各目的化合物を定量するために用いられる、測定データの処理技術に関す
る。
【背景技術】
【０００２】
　食品等の試料に含まれる農薬等の目的化合物を定量するために、例えば液体クロマトグ
ラフと質量分析計を組み合わせてなる液体クロマトグラフ質量分析装置が用いられている
。液体クロマトグラフ質量分析装置では、多重反応モニタリング（MRM: Multiple Reacti
on Monitoring）測定を行うことにより試料に含まれる目的化合物が定量される（例えば
特許文献１）。
【０００３】
　MRM測定では、予め目的化合物毎に、その目的化合物から生成される特徴的なプリカー
サイオンと該プリカーサイオンの開裂により生成される特徴的なプロダクトイオンの組で
あるMRMトランジションを含むMRM測定条件を設定しておく。MRM測定時には、各目的化合
物が液体クロマトグラフのカラムから流出する時間帯（保持時間）に、当該目的化合物毎
について設定されたMRMトランジションを用いてプリカーサイオン及びプロダクトイオン
を選別し、プロダクトイオンの強度を測定する。目的化合物毎に得られたマスクロマトグ
ラムデータは試料毎に１つの測定データファイルにまとめられて保存される。
【０００４】
　従来、MRM測定により得られたマスクロマトグラムデータの解析には専用の解析ソフト
ウェアが用いられている。使用者が解析ソフトウェアを動作させて測定データファイルを
開くと、解析ソフトウェアは、各目的化合物のマスクロマトグラムデータを読み込み、各
マスクロマトグラムデータからマスクロマトグラムを作成して画像化処理（画面を構成す
る、二次元配列された画素のそれぞれに割り当てる色を決定する等により画像データを作
成）する。また、マスクロマトグラムデータに予め決められた処理を施すことにより各目
的化合物の定量値を求める。予め決められた処理とは、例えば、解析ソフトウェアが当該
目的化合物のマスクロマトグラムデータから、測定値の変化量が予め決められた閾値以上
となる位置を始点とし、測定値の変化量が別の閾値未満となる位置を終点としてピーク部
分を抽出し、該ピーク部分の面積値を求め、これをコンピュータのメモリに予め保存され
た検量線情報と照合するといった処理である。解析ソフトウェアは、全ての目的化合物に
ついてマスクロマトグラムの作成及び画像化と定量値の算出を終えると、それらをまとめ
て画面表示する。使用者は画面表示されたマスクロマトグラムの形状を確認して夾雑物が
含まれていないことを確認したり、定量値に異常値が含まれていないかを確認したりする
などして解析作業を進めていく。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特開2017-020877号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　食品等の試料に含まれる農薬等の目的化合物の分析では、１試料について数百種類の目
的化合物がMRM測定される場合がある。こうした測定の結果が保存された測定データファ
イルには数百種類の目的化合物のマスクロマトグラムデータが含まれており、これを解析
ソフトウェアで読み込むと、全ての目的化合物のそれぞれについてマスクロマトグラムを
作成及び画像化して定量値を算出するまでに要する時間が長くなる。解析ソフトウェアの
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中には、使用者が一部の目的化合物を選択すると、選択された目的化合物のマスクロマト
グラムのみを画面に表示する機能（マスクロマトグラム表示の絞り込み機能）を有するも
のもあるが、その場合にも使用者による目的化合物の選択に先立ち、全ての目的化合物の
マスクロマトグラムの作成及び画像化処理並びに定量値の算出が行われるため、これらの
処理に要する時間は上記同様である。そのため、従来技術では、目的化合物のマスクロマ
トグラムの作成及び画像化処理と定量値の算出が完了し、それらが表示可能な状態になる
まで使用者は解析作業を開始することができず、作業効率が悪いという問題があった。
【０００７】
　ここでは１つの試料に含まれる複数の目的化合物のMRM測定により目的化合物毎に得ら
れたマスクロマトグラムデータを処理する場合を例に挙げたが、他の測定により得られた
複数の目的化合物の測定データからグラフを作成して画像化処理するとともに各目的化合
物を定量する解析を行う場合にも上記同様の問題があった。また、１つの試料に含まれる
複数の目的化合物を測定することにより得られた測定データに限らず、目的化合物の一部
又は全部が別の試料に含まれる場合の測定データについても上記同様の問題があった。
【０００８】
　本発明が解決しようとする課題は、複数の目的化合物のそれぞれの測定データから得ら
れるグラフと定量値を用いた使用者の解析作業の効率を高めることができる測定データの
処理技術を提供することである。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　上記課題を解決するために成された本発明は、複数の目的化合物のそれぞれの測定デー
タをグラフ化して表示するとともに各目的化合物を定量するために用いられる測定データ
処理方法であって、
　a) 前記複数の目的化合物のそれぞれの測定データに対して予め決められた処理を施す
ことにより定量値を算出して画面表示用数値データを作成し、
　b) 前記複数の目的化合物の全てについて前記画面表示用数値データを作成した後に、
前記複数の目的化合物のそれぞれの測定データに対して予め決められた処理を施すことに
より画面表示用グラフデータを作成する
　ことを特徴とする。
【００１０】
　前記画面表示用数値データの作成に係る予め決められた処理は、例えば前記測定データ
がマスクロマトグラムデータや分光スペクトルデータである場合には、該データからピー
ク部分を抽出してその面積値や高さを求めて予め用意された検量線情報と照合する処理と
、それにより得られた定量値から画面表示用数値データを作成する処理である。また、例
えば前記測定データがマススペクトルデータである場合には、該データに含まれる予め決
められた質量電荷比のマスピークの強度（高さ）を求めて予め用意された検量線情報と照
合する処理と、それにより得られた定量値から画面表示用数値データを作成する処理であ
る。
　前記画面表示用グラフデータの作成に係る予め決められた処理は、例えば前記測定デー
タがマスクロマトグラムデータである場合には、該測定データを構成する測定値のそれぞ
れを、時間と強度を二軸とする二次元座標上の点に対応付けていくことによりグラフを作
成し、これを画像化する処理である。
【００１１】
　前記画面表示用数値データを作成する、また前記画面表示用グラフデータを作成する、
とは、使用者による画面操作に応じて即時に画面に表示可能なデータを作成することを意
味する。目的化合物が数種類であれば、使用者により設定された（解析ソフトウェアによ
りデフォルトで設定される場合も含む）表示領域内にそれらを全て１つの画面に表示する
ことが可能であるが、目的化合物が数百種類にも及ぶ場合、それらの定量値の数値データ
とグラフ画像を表示領域内に表示しようとすると、それぞれの画像が非常に小さくなるた
め、使用者による画面スクロール操作によりこれらを順に表示させることが一般的である
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。そのため、前記画面表示用数値データや前記画面表示用グラフデータが画面表示される
か否かは画面表示に関する使用者の画面表示の設定や操作によって異なる。
【００１２】
　本発明に係る測定データ処理方法では、まず、複数の目的化合物の測定データから目的
化合物毎に定量値を算出して画面表示用数値データを作成する。上述のとおり、作成され
た画面表示用数値データは、使用者による操作に応じた形式で画面表示される。また、そ
の後に、複数の目的化合物のそれぞれの測定データに対して予め決められた処理を施すこ
とにより画面表示用グラフデータを作成する。画面表示用数値データと同様に、上述のと
おり、作成された画面表示用グラフデータも、使用者による操作に応じた形式で画面表示
される。
【００１３】
　画面表示用数値データを作成する処理は、主として数値計算により行われるものであり
、画面表示用グラフデータを作成する処理に比べて短時間で完了する。そのため、使用者
は、すぐに各目的化合物の定量値を確認し、その中に異常値が含まれていないかを確認す
る等の解析作業を開始することができる。また、使用者が解析作業を行っている間に、測
定データから作成された画面表示用グラフデータが適宜の形式で画面に表示されていく。
そのため、従来よりも使用者の解析作業の効率を高めることができる。
【００１４】
　また、解析ソフトウェアでは、使用者の操作に応じてグラフを移動・回転したり、拡大
／縮小表示したりする等の操作を行うことがあり、そのような機能性を併せ持つ画面表示
用グラフデータの作成には、更に長時間を要する。こうした場合でも、本発明に係る測定
データ処理方法を用いると使用者は効率よく解析作業を進めることができる。
【００１５】
　また、上記課題を解決するために成された本発明の別の態様は、複数の目的化合物のそ
れぞれの測定データをグラフ化して表示するとともに各目的化合物を定量するために用い
られる測定データ処理装置であって、
　a) 表示部と、
　b) 前記複数の目的化合物の測定データの入力を受け付ける測定データ入力受付部と、
　c) 前記複数の目的化合物のそれぞれの測定データに対して予め決められた処理を施す
ことにより定量値を算出して画面表示用数値データを作成する画面表示用数値データ作成
部と、
　d) 前記複数の目的化合物の全てについて前記画面表示用数値データを作成した後に、
前記複数の目的化合物のそれぞれの測定データに対して予め決められた処理を施すことに
より画面表示用グラフデータを作成する画面表示用グラフデータ作成部と、
　e) 使用者による操作に応じた形式で、前記画面表示用数値データ及び前記画面表示用
グラフデータの一部又は全部を前記表示部に表示する表示処理部と
　を備えることを特徴とする。
【００１６】
　さらに、上記課題を解決するために成された本発明のさらに別の態様は、複数の目的化
合物のそれぞれの測定データをグラフ化して表示するとともに各目的化合物を定量するた
めに用いられる測定データ処理用プログラムであって、
　表示部を有するコンピュータを、
　a) 前記複数の目的化合物の測定データの入力を受け付ける測定データ入力受付部と、
　b) 前記複数の目的化合物のそれぞれの測定データに対して予め決められた処理を施す
ことにより定量値を算出して画面表示用数値データを作成する画面表示用数値データ作成
部と、
　c) 前記複数の目的化合物の全てについて前記画面表示用数値データを作成した後に、
前記複数の目的化合物のそれぞれの測定データに対して予め決められた処理を施すことに
より画面表示用グラフデータを作成する画面表示用グラフデータ作成部と、
　d) 使用者による操作に応じた形式で、前記画面表示用数値データ及び前記画面表示用
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グラフデータの一部又は全部を前記表示部に表示する表示処理部と
　として動作させることを特徴とする。
【発明の効果】
【００１７】
　本発明に係る測定データ処理技術を用いることにより、複数の目的化合物の測定データ
から得られるグラフと定量値を用いた使用者の解析作業の効率を高めることができる。
【図面の簡単な説明】
【００１８】
【図１】本発明に係る測定データ処理装置の一実施例を液体クロマトグラフ質量分析装置
と組み合わせてなる液体クロマトグラフ質量分析システムの概略構成を示す図。
【図２】化合物データベースの例。
【図３】本実施例の液体クロマトグラフ質量分析システムにおける試料の測定に関する手
順を説明するフローチャート。
【図４】本実施例の液体クロマトグラフ質量分析システムにおいて得られた試料の測定デ
ータの処理に係る手順を説明するフローチャートの前半。
【図５】本実施例の液体クロマトグラフ質量分析システムにおいて得られた試料の測定デ
ータの処理に係る手順を説明するフローチャートの後半。
【図６】本実施例の液体クロマトグラフ質量分析システムにおける画面表示用数値データ
の表示例。
【図７】本実施例の液体クロマトグラフ質量分析システムにおける画面表示用グラフデー
タの表示例。
【図８】本実施例の液体クロマトグラフ質量分析システムにおける別の画面表示例。
【発明を実施するための形態】
【００１９】
　本発明に係る測定データ処理方法及び装置並びに測定データ処理プログラムの一実施例
について、以下、図面を参照して説明する。本実施例の測定データ処理方法及び装置並び
に測定データ処理プログラムは、液体クロマトグラフ質量分析装置を用いた測定により取
得したデータを収納した測定データファイルを処理するものである。
【００２０】
　図１に、本実施例の測定データ処理装置を液体クロマトグラフ質量分析装置と組み合わ
せてなる液体クロマトグラフ質量分析システムの概略構成を示す。本実施例の液体クロマ
トグラフ質量分析システムは、大別して、液体クロマトグラフ部１、質量分析部２、及び
それらの動作を制御する制御・処理部４から構成されており、制御・処理部４が本実施例
の測定データ処理装置に相当する。本実施例では、制御・処理部４が液体クロマトグラフ
質量装置を用いた試料の測定等の動作を制御する機能も併せ持つ構成としているが、これ
は本発明に必須の要件ではなく、液体クロマトグラフ質量分析装置と別体で測定データ処
理装置を構成してもよい。
【００２１】
　液体クロマトグラフ部１は、移動相が貯留された移動相容器１０と、移動相を吸引して
一定流量で送給するポンプ１１と、移動相中に所定量の試料液を注入するインジェクタ１
２と、試料液に含まれる各種化合物を時間方向に分離するカラム１３とを備えている。ま
た、液体クロマトグラフ部１には、インジェクタ１２に複数の液体試料を所定の順番及び
タイミングで１つずつ導入するオートサンプラ１４が接続されている。
【００２２】
　質量分析部２は、略大気圧であるイオン化室２０と真空ポンプ（図示なし）により真空
排気された高真空の分析室２３との間に、段階的に真空度が高められた第１中間真空室２
１と第２中間真空室２２を備えた多段差動排気系の構成を有している。イオン化室２０に
は、試料溶液に電荷を付与しながら噴霧するエレクトロスプレイイオン化（ESI: Electro
Spray Ionization）プローブ２０１が設置されている。イオン化室２０と第１中間真空室
２１との間は細径の加熱キャピラリ２０２を通して連通している。第１中間真空室２１と
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第２中間真空室２２との間は頂部に小孔を有するスキマー２１２で隔てられ、第１中間真
空室２１と第２中間真空室２２にはそれぞれ、イオンを収束させつつ後段へ輸送するため
の第１イオンガイド２１１、第２イオンガイド２２１が設置されている。分析室２３には
、多重極イオンガイド（q2）２３３が内部に設置されたコリジョンセル２３２を挟み、そ
の前段側にはイオンを質量電荷比に応じて分離する前段四重極マスフィルタ（Q1）２３１
が設置されており、後段側には、同じくイオンを質量電荷比に応じて分離する後段四重極
マスフィルタ（Q3）２３４及びイオン検出器２３５が設置されている。コリジョンセル２
３２の内部には、測定条件に合わせてアルゴン、窒素ガスなどの衝突誘起解離（CID: Col
lision-induced dissociation）ガスが適宜に供給される。
【００２３】
　質量分析部２では、選択イオンモニタリング（SIM: Selected Ion Monitoring）測定、
MS/MSスキャン測定（プロダクトイオンスキャン測定）、多重反応モニタリング（MRM: Mu
ltiple Reaction Monitoring）測定等を行うことができる。SIM測定では、前段四重極マ
スフィルタ（Q1）２３１ではイオンを選別せず（マスフィルタとして機能させず）、後段
四重極マスフィルタ（Q3）２３４を通過させるイオンの質量電荷比を固定してイオンを検
出する。
【００２４】
　一方、MS/MSスキャン測定及びMRM測定では、前段四重極マスフィルタ（Q1）２３１及び
後段四重極マスフィルタ（Q3）２３４の両方をマスフィルタとして機能させる。前段四重
極マスフィルタ（Q1）２３１ではプリカーサイオンとして設定された質量電荷比のイオン
のみを通過させる。また、コリジョンセル２３２の内部にCIDガスを供給し、プリカーサ
イオンを開裂させてプロダクトイオンを生成する。MS/MSスキャン測定では後段四重極マ
スフィルタ（Q3）２３４を通過させるイオンの質量電荷比を走査しつつ、MRM測定では後
段四重極マスフィルタ（Q3）２３４を通過させるイオンの質量電荷比を固定して、プロダ
クトイオンを検出する。なお、本実施例ではMRM測定を行うことにより取得される複数の
目的化合物のそれぞれについてマスクロマトグラムデータを用いて各目的化合物を定量す
るため、以降はMRM測定に関する事項についてのみ説明する。
【００２５】
　制御・処理部４は、記憶部４１を有するとともに、機能ブロックとして、測定制御部４
２、測定データ入力受付部４３、画面表示用数値データ作成部４４、選択操作受付部４５
、画面表示用グラフデータ作成部４６、グラフデータ作成状況表示部４７、及び表示処理
部４８を備えている。制御・処理部４の実体はパーソナルコンピュータであり、該コンピ
ュータに予めインストールされた液体クロマトグラフ質量分析用プログラムを実行するこ
とによりパーソナルコンピュータのＣＰＵが上記各部として機能する。また、制御・処理
部４には、入力部６、表示部７が接続されている。記憶部４１には、化合物データベース
４１１、メソッドファイル記憶部４１２、及び測定データファイル記憶部４１３が設けら
れている。
【００２６】
　化合物データベース４１１には、各種化合物の分子構造情報、MRM測定条件、検量線情
報などが保存されている。MRM測定条件は、図２に示すように、化合物名、分類、定量MRM
トランジション、及び確認MRMトランジションを含む情報を関連づけたものである。メソ
ッドファイル記憶部４１２には、標準的なMRM測定に対応したメソッドファイル（標準メ
ソッドファイル）が保存されている。標準メソッドファイルは、例えば、食品に含まれる
農薬の定量測定等、試料の特性等に応じて作成されており、それぞれに分類名が付される
とともに、当該測定において対象とする目的化合物の情報が含まれている。
【００２７】
　次に、図３のフローチャートを参照し、本実施例の液体クロマトグラフ質量分析システ
ムを用いた測定について説明する。
【００２８】
　使用者は、試料に含まれる目的化合物の測定にあたり、メソッドファイル記憶部４１２
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に保存された複数の標準メソッドファイルの中から１つを選択する（ステップＳ１）。使
用者により標準メソッドファイルが選択されると、測定制御部４２は、選択された標準メ
ソッドファイルに含まれる化合物に対応するMRM測定条件を化合物データベース４１１か
ら読み出し表示部７に表示する。使用者は、表示された化合物のリストを確認し、対象の
目的化合物と一致しているか否かを確認する（ステップＳ２）。対象外の化合物が含まれ
ている場合は、表示された化合物リストからこれを削除し、対象の目的化合物が含まれて
いない場合は化合物データベース４１１からその化合物を読み出しメソッドファイルに追
加する。使用者が測定に使用するメソッドファイルを確定させると、メソッドファイル記
憶部４１２に保存される（ステップＳ３）。
【００２９】
　使用者がオートサンプラ１４に試料をセットして測定開始を指示すると、制御・処理部
４は、メソッドファイル記憶部４１２に保存されたメソッドファイルを読み出し、そこに
記載された測定条件に従ってMRM測定を実行する（ステップＳ４）。即ち、オートサンプ
ラ１４に試料を導入し、試料に含まれる各目的化合物がカラム１３から質量分析部２に流
入する時間帯（保持時間）に、定量MRMトランジションと確認MRMトランジションを用いて
プロダクトイオンを検出し、その強度を測定する。測定により得られたデータは順次、記
憶部４１に保存される。
【００３０】
　メソッドファイルに記載されたMRM測定が全て終了すると、各目的化合物の測定データ
は１つの測定データファイルにまとめられ、測定に使用したメソッドファイルと対応付け
られて測定データファイル記憶部４１３に保存される（ステップＳ５）。
【００３１】
　次に、図４及び５のフローチャートを参照し、測定データを処理する動作について説明
する。以降の各ステップが、本発明の測定データ処理方法に対応する。
【００３２】
　使用者が入力部６を通じた操作により測定データ処理の開始を指示すると、測定データ
入力受付部４３は、測定データファイル一覧画面を表示し、使用者に選択を促す。使用者
が測定データファイルの１つを選択するとその測定データファイルに記載されている複数
の目的化合物のマスクロマトグラムデータ（本発明の測定データに相当）を、そのマスク
ロマトグラムデータの取得時に使用したメソッドファイルとともに読み込み（ステップＳ
１１）、そのメソッドファイルの内容を表示部７に表示する。なお、ステップＳ１１にお
いて、測定データ入力受付部４３は、メソッドファイルを使用者に選択させ、そのメソッ
ドファイルを用いて取得された測定データファイルを開くようにしても良い。
【００３３】
　次に、画面表示用数値データ作成部４４は、変数Ａを１とし（ステップＳ１２）、メソ
ッドファイルに記載されている目的化合物の数（Ｎ）を確認する。そして、メソッドファ
イルのＡ番目（初回はＡ＝１）に記載されている目的化合物の測定データのうち、定量MR
Mトランジションに対応するマスクロマトグラムデータを読み出し、マスクロマトグラム
データからベースラインを差し引く処理を行い、更に必要な場合にはベースラインの傾き
を補正する等の処理を行う。これらの処理には従来知られた適宜の技術を用いればよい。
これらの操作を行った後、マスクロマトグラムのピーク部分を確定させ、その面積値を求
める。そして、その面積値を検量線情報と照合して定量値を算出する（ステップＳ１３）
。ここでは検量線情報との照合により定量値を算出するが、検量線情報に代えて、面積値
と定量値の関係を表す数式を用いたり、面積値と定量値を対応付けたテーブルと照合した
りするような構成を採ることもできる。
【００３４】
　１つの目的化合物の定量値を求めると、Ａに１を加算し（ステップＳ１４）、ＡがＮよ
りも大きいか否かを判定する（ステップＳ１５）。ＡがＮ以下である場合は（ステップＳ
１５でＮＯ）、定量値を算出していない目的化合物が残っているため、ステップＳ１３に
戻って上記同様の処理を行いＡ番目の目的化合物の定量値を求め、再びステップＳ１４及



(9) JP 2019-148455 A 2019.9.5

10

20

30

40

50

びステップＳ１５の処理を繰り返す。
【００３５】
　一方、ＡがＮよりも大きい場合は（ステップＳ１５でＹＥＳ）、全ての目的化合物の定
量値の算出を終了したと判断し、算出した各目的化合物の定量値を表示部７に表示するた
めの画面表示用定量値データ（本発明の画面表示用数値データに相当）を作成する（ステ
ップＳ１６）。
【００３６】
　ステップＳ１６において作成された画面表示用定量値データは、使用者による操作に応
じた形式で表示される（ステップＳ１７）。具体的には、表示処理部４８が、使用者が設
定した定量値表示領域の大きさ（使用者が何も操作しない場合はソフトウェアにより初期
設定された定量値表示領域の大きさ）と、所定の大きさで全ての目的化合物の定量値を表
示した場合に必要な表示領域の大きさのいずれが大きいかを判定し、前者の方が大きい（
即ち全ての目的化合物の定量値をを表示可能）と判定した場合には、図６(a)に示すよう
に、それら全てをメソッドファイルの横に並べて一度に表示する。
【００３７】
　一方、表示処理部４８が、後者の方が大きい（即ち、目的化合物の数が多く、使用者に
より設定された定量値表示領域に全ての定量値を表示することができない）と判定した場
合には、図６(b)に示すように、表示可能な数の目的化合物の定量値のみをメソッドファ
イルの横に並べて表示部７に表示するとともにその横にスクロールバーを配置し、表示さ
れたもの以外の目的化合物の定量値は、使用者によるスクロールバーの操作に応じて表示
する。
【００３８】
　画面表示用数値データ作成部４４により全ての目的化合物について定量値を表す画面表
示用定量値データが作成され、表示処理部４８による、使用者の画面操作に応じた画面表
示用定量値データの表示を完了すると、選択操作受付部４５はその表示の横に、使用者が
画面表示用グラフデータの作成の要／不要や優先度を入力するための欄を追加する。なお
、本実施例の選択操作受付部４５は、本発明に係る除外選択操作受付部と優先選択操作受
付部の両方に相当する構成要素である。
【００３９】
　続いて、画面表示用グラフデータ作成部４６は、変数Ａを１に戻す（ステップＳ１８）
。そして、メソッドファイルのＡ番目（初回はＡ＝１）に記載されている目的化合物のマ
スクロマトグラムデータを元に、画面表示用マスクロマトグラムデータ（画面表示用グラ
フデータ）を作成する（ステップＳ１９）。本実施例では、定量MRMトランジションと確
認MRMトランジションの２つのトランジションを用いた測定が行われ、各目的化合物につ
いて２つのマスクロマトグラムデータが得られているため、それぞれに対応する画面表示
用マスクロマトグラムデータが作成される。
【００４０】
　初回のマスクロマトグラムデータ作成時には、表示部７のマスクロマトグラム表示領域
には何も表示されておらず十分なスペースがあるため、作成した画面表示用マスクロマト
グラムデータは、表示処理部４８によってそのまま表示部７に表示される（ステップＳ２
０）。図７は画面表示用マスクロマトグラムデータの表示の一例（後述のステップを経て
化合物Ａ、Ｂ、Ｅについて画面表示用マスクロマトグラムデータが作成及び表示された状
態）であり、定量MRMトランジションに対応するマスクロマトグラムが実線で、確認MRMト
ランジションに対応するマスクロマトグラムが破線で重畳表示されている。使用者は、例
えば両者のピーク形状を比較し、定量MRMトランジションと確認MRMトランジションのそれ
ぞれに対応するマスクロマトグラムのピーク形状の一致度や強度比などから、目的化合物
の定量値の妥当性を判断することができる。
【００４１】
　具体的には、化合物Ａ及びＥについては定量MRMトランジションと確認MRMトランジショ
ンから作成されたマスクロマトグラムのピーク形状が同じである（相似形である）ため、
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夾雑物の影響を受けておらず定量値も妥当であると判断することができる。一方、化合物
Ｂについては、定量MRMトランジションのマスクロマトグラムのピークが非対称であり、
また確認MRMトランジションのマスクロマトグラムのピーク形状と異なっていることから
、夾雑物の影響を受けている可能性があり、マスクロマトグラムのピークをピーク分離す
る等の処理を行うとともに、そうした処理を行った上で定量値を求める必要があると判断
することができる。
【００４２】
　グラフデータ作成状況表示部４７は、また、画面表示用マスクロマトグラムデータが作
成された目的化合物の「優先」及び「除外」欄の背景色を変更し、またチェックボックス
を消去する。図６の例では、化合物Ａ及びＢの画面表示用マスクロマトグラムデータが作
成され、「優先」及び「除外」欄の背景色が変更されている。これにより、使用者は画面
表示用マスクロマトグラムデータがどの目的化合物まで作成されているか、即ち画面表示
用マスクロマトグラムデータの作成状況を確認することができる。グラフデータ作成状況
表示部４７はこうした表示形態のほか、別の表示領域に、画面表示用マスクロマトグラム
データの作成処理を行っている目的化合物の番号を表示する等により、その進行状況を表
示するなど、種々の表示形態を採ることができる。なお、使用者が「除外」チェックボッ
クスにチェックを入力した化合物については、背景色は変更されない。
【００４３】
　画面表示用マスクロマトグラムデータの作成及び表示処理の間に、使用者は先に表示さ
れている各目的化合物の定量値を確認し、詳細な解析作業の要／不要を判断することがで
きる。そして、例えば定量値が予め決められた値未満である目的化合物についてはマスク
ロマトグラムを確認する必要がないという判断を下すことができる。そうした判断を下し
た場合には、定量値とともに表示されている「除外」チェックボックスをクリックし、そ
の目的化合物については画面表示用マスクロマトグラムデータの作成対象から除外する。
本実施例では、定量値が1.0mg/L未満である化合物Ｃについて「除外」チェックボックス
をクリックし、画面表示用マスクロマトグラムデータの作成対象から除外している。
【００４４】
　使用者が、注目する目的化合物のマスクロマトグラムを先に確認したい場合は、その目
的化合物の「優先」チェックボックスをクリックし、その目的化合物について画面表示用
マスクロマトグラムデータを優先的に作成させる。選択操作受付部４５は、「優先」と「
除外」のうちの一方のチェックボックスが使用者により選択された場合は、他方のチェッ
クボックスの背景色を変更して入力不可とする。
【００４５】
　画面表示用グラフデータ作成部４６は、最初の目的化合物の画面表示用マスクロマトグ
ラムデータを表示部７に表示した後、その処理の間に「優先」チェックボックスに使用者
からの入力があったかを確認する（ステップＳ２１）。使用者から「優先」チェックボッ
クスに入力があった場合には（ステップＳ２１でＹＥＳ）、その化合物の画面表示用マス
クロマトグラムデータを作成し（ステップＳ２２）、表示する（ステップＳ２３）。本実
施例では、化合物Ｅについて「優先」チェックボックスがクリックされ、化合物Ｄよりも
先に画面表示用マスクロマトグラムデータが作成されるようなっているため、図７に示す
ように、化合物Ａ及びＢの次に化合物Ｅの画面表示用マスクロマトグラムデータが作成さ
れ表示されている。
【００４６】
　画面表示用マスクロマトグラムデータの作成及び表示を終えると、その目的化合物につ
いて重複した処理を行わないよう、除外処理（即ち、使用者により「除外」チェックボッ
クスがクリックされたときと同様に処理）する。ただし、「優先」及び「除外」欄につい
ては、画面表示用マスクロマトグラムデータの作成及び表示を終えた目的化合物と同様に
、背景色を変更してチェックボックスを消去する（ステップＳ２４）。なお、ステップＳ
２１において使用者により複数の目的化合物に対して「優先」チェックボックスへの入力
があった場合には、それらの目的化合物について、化合物毎に画面表示用マスクロマトグ
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ラムデータの作成（ステップＳ２２）と表示（ステップＳ２３）を行ったあと、ステップ
Ｓ２４に進み、それらの除外処理を行う。
【００４７】
　作成した画面表示用マスクロマトグラムが表示部７に表示されるか否かは、上述した定
量値の画面表示と同様に、使用者により設定された表示領域に所定の大きさによって異な
る。即ち、多数の目的化合物についてマスクロマトグラムが作成されている場合には、使
用者により画面のスクロールがなされた場合に即時にマスクロマトグラムを表示できるよ
うに画面表示用マスクロマトグラムデータが表示される。
【００４８】
　その後、画面表示用グラフデータ作成部４６は、ステップＳ２１に戻り、上記同様の処
理を繰り返す。ステップＳ２１において、使用者による「優先」チェックボックスへの入
力がなかった場合（ステップＳ２１でＮＯ）は、Ａに１を加算し（ステップＳ２５）する
。そして加算後のＡに対応する目的化合物について、使用者による「除外」チェックボッ
クスへの入力があったかを確認する。使用者による「除外」チェックボックスへの入力が
あった場合（ステップＳ２６でＹＥＳ）、ステップＳ２５に戻る。使用者による「除外」
ボックスへの入力がない場合には、ＡがＮよりも大きいか否かを判定する（ステップＳ２
７）。
【００４９】
　ＡがＮ以下である場合は（ステップＳ２７でＮＯ）、画面表示用マスクロマトグラムデ
ータを作成していない目的化合物が残っているため、ステップＳ１９に戻って上記同様の
処理を行いＡ番目の目的化合物の画面表示用マスクロマトグラムデータを作成（及び表示
）する処理を繰り返す。
【００５０】
　一方、ＡがＮよりも大きい場合は（ステップＳ２７でＹＥＳ）、全ての目的化合物の画
面表示用マスクロマトグラムデータの作成（及び表示）が完了したと判断し、一連の処理
を終了する。
【００５１】
　本実施例のデータ処理方法及び装置並びにプログラムでは、マスクロマトグラムの画面
表示に先立ち各目的化合物の定量値が画面表示されるため、使用者はどの目的化合物につ
いて詳細な解析作業を行う必要があるか等を検討することができる。例えば、定量値がほ
ぼ０である目的化合物は試料に含まれていなかったと考えられるため、当該目的化合物に
ついては詳細な解析作業は不要であると判断することができる。また、画面表示用数値デ
ータ作成部４４により作成（及び表示）された定量値が事前に予想される範囲から大きく
外れた異常値となっている場合には、定量値を算出する過程で画面表示用数値データ作成
部４４が抽出したピークの形状に問題があった可能性があると考えられることから、その
目的化合物のマスクロマトグラムのピーク形状を確認する必要があると判断することがで
きる。
【００５２】
　なお、本発明は、時間を要する、画面表示用グラフデータ（実施例では画面表示用マス
クロマトグラムデータ）の作成及び表示処理に先立ち、画面表示用数値データ（実施例で
は画面表示用定量値データ）を作成及び表示するという点に特徴を有する。このような順
序で処理を行うことにより、使用者は画面表示用グラフデータの作成及び表示を待つこと
なく、各目的化合物の定量値を確認し、その後の解析作業の進め方を検討することができ
る。また、画面表示用グラフデータの作成及び表示についても、これを目的化合物単位で
行うため、作成されたものから順にグラフ（実施例ではマスクロマトグラム等）を確認す
ることができ、従来よりも作業効率が高くなる。なお、本発明に必須の工程及び構成要素
は、上記技術的思想の具現化に必要なもののみであり、上記実施例で説明した工程及び構
成要素の一部（「除外」や「優先」チェックボックスの使用や、メソッドファイルの画面
表示等）は好ましい形態であって必須のものではない。
【００５３】
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　上記実施例は一例であって、本発明の趣旨に沿って適宜に変更することができる。上記
実施例では１つの試料に含まれる複数の目的化合物をMRM測定することにより得られたマ
スクロマトグラムデータを処理する場合（即ち１つの測定データファイルのみを処理する
場合）を例に説明したが、複数の試料のそれぞれに含まれる複数の目的化合物をMRM測定
することにより得られたマスクロマトグラムデータを処理する（即ち複数の測定データフ
ァイルを一度に処理する）こともできる。そのような処理を行った場合の画面表示の一例
を図８に示す。
【００５４】
　図８に示す例では、表示部７の画面の左上部に試料一覧（即ち測定データファイル一覧
）が表示される。この例では多数の測定データファイルを取り扱うため、スクロール表示
形式となっている。また、画面の右上部には、試料一覧で選択された１つの試料について
測定した目的化合物の定量値及びメソッドファイルの一覧が示されている。この試料では
対象とする目的化合物の数が少ないため、その全てが表示されている。
【００５５】
　画面の左下部はマスクロマトグラム表示領域となっており、２つの目的化合物のマスク
ロマトグラムが表示されている。右上欄では４つの目的化合物が選択されているが、マス
クロマトグラム表示領域に表示可能なマスクロマトグラムの数が２つであることから、残
りのマスクロマトグラムはスクロール操作により表示される。さらに、画面の右下部には
、使用者により選択されたマスクロマトグラムに対応する目的化合物の検量線情報がグラ
フ表示され、実測値が検量線のどの位置にあたるかがグラフに重畳表示されている。
【００５６】
　上記の実施例はいずれも、液体クロマトグラフ質量分析システムで取得されたマスクロ
マトグラムデータに基づき画面表示用定量値データと画面表示用マスクロマトグラムデー
タを作成及び表示するものであるが、本発明に係る測定データ処理方法及び装置並びにプ
ログラムは、他の分析装置で取得された測定データの処理に用いることもできる。例えば
、測定データが分光スペクトルデータである場合には、画面表示用数値データ作成部は、
該データからピーク部分を抽出してその面積値や高さを求め、その面積値を予め用意され
た検量線情報と照合し、これに基づき画面表示用定量値データを作成及び表示する。画面
表示用グラフデータ作成部は、例えば縦軸を吸光度、横軸を波長とする画面表示用二次元
スペクトルデータを作成及び表示する。また、測定データがマススペクトルデータである
場合には、マスピークの強度から定量値を求めて画面表示用数値データを作成及び表示し
、画面表示用グラフデータ作成部は、縦軸を強度、横軸を質量電荷比とする画面表示用マ
ススペクトルデータを作成及び表示する。
【符号の説明】
【００５７】
１…液体クロマトグラフ部
２…質量分析部
４…制御・処理部
　４１…記憶部
　　４１１…化合物データベース
　　４１２…メソッドファイル記憶部
　　４１３…測定データファイル記憶部
　４２…測定制御部
　４３…測定データ入力受付部
　４４…画面表示用数値データ作成部
　４５…選択操作受付部
　４６…画面表示用グラフデータ作成部
　４７…グラフデータ作成状況表示部
　４８…表示処理部
６…入力部



(13) JP 2019-148455 A 2019.9.5

７…表示部
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