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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　レーザー光を発射するレーザー光源と、
　試料に入射したレーザー光が散乱光として出射するまでの光路長を、所定の値から零に
近似するように多段階に変化させて制御する制御手段と、
　複数の光路長それぞれに対応して出射する散乱光を検出して光子パルスを出力する検出
手段と、
　前記複数の光路長それぞれに対応する光子相関関数を計算し、計算した光子相関関数か
ら得られるｎ次の相関関数（ｎ≧１）を外挿することによって、光路長が零のｎ次の相関
関数を計算する演算手段と、
　を備えることを特徴とする光散乱装置。
【請求項２】
　前記制御手段は、試料の位置を制御して、光路長を零に近似することを特徴とする請求
項１記載の光散乱装置。
【請求項３】
　入射したレーザー光に対して垂直に散乱する散乱光を通過させる通過手段を、更に備え
ることを特徴とする請求項１または請求項２記載の光散乱装置。
【請求項４】
　前記検出手段が出力する光子パルスの時間間隔を測定するパルス間隔測定手段を更に備
え、
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　前記演算手段は、前記パルス間隔測定手段が測定した光子パルスの時間間隔を用いて前
記光子相関関数を計算することを特徴とする請求項１から請求項３のいずれかに記載の光
散乱装置。
【請求項５】
　前記パルス間隔測定手段は、前記複数の光路長それぞれに対応する光子パルスの時間間
隔を測定することを特徴とする請求項４記載の光散乱装置。
【請求項６】
　前記レーザー光源は、複数の波長のレーザー光を出射することを特徴とする請求項１か
ら請求項５のいずれかに記載の光散乱装置。
【請求項７】
　前記レーザー光源は、複数の波長のレーザー光それぞれを時分割で出射することを特徴
とする請求項１から請求項５のいずれかに記載の光散乱装置。
【請求項８】
　前記レーザー光源と、試料との間に配置される円筒面平凸レンズを、更に備えることを
特徴とする請求項１から請求項７のいずれかに記載の光散乱装置。
【請求項９】
　前記パルス間隔測定手段が測定する光子パルスの時間間隔を、複数の光路長それぞれの
時系列データについて記憶するメモリを、更に備え、
　前記演算手段は、前記メモリに記憶させた光子パルスの時間間隔を用いて光子相関関数
を計算することを特徴とする請求項４記載の光散乱装置。
【請求項１０】
　前記演算手段は、前記メモリに記憶させた光子パルスの時間間隔を、光子の時間間隔に
反比例させて間引いて、光子相関関数を算出することを特徴とする請求項９記載の光散乱
装置。
【請求項１１】
　複数の光路長それぞれについて、試料に入射したレーザー光が散乱した散乱光を測定し
た光子パルスの時間間隔を入力する入力手段と、
　前記光子パルスの時間間隔を用いて、前記複数の光路長それぞれに対応する光子相関関
数を計算し、計算した光子相関関数から得られるｎ次の相関関数（ｎ≧１）を外挿するこ
とによって、光路長が零のｎ次の相関関数を計算する演算手段と、
　を備えることを特徴とする光散乱測定解析装置。
【請求項１２】
　試料に入射するレーザー光が散乱光として出射するまでの光路長を、所定の値から零に
近似するように多段階に変化させて制御する制御工程と、
　複数の光路長それぞれに対応して出射する散乱光を検出して光子パルスを出力する検出
工程と、
　前記複数の光路長それぞれに対応する光子相関関数を計算し、計算した光子相関関数か
ら得られるｎ次の相関関数（ｎ≧１）を外挿することによって、光路長が零のｎ次の相関
関数を計算する演算工程と、
　を備えることを特徴とする光散乱測定法。
【請求項１３】
　前記検出工程は、前記試料へ入射するレーザー光から垂直に散乱する散乱光を検出する
ことを特徴とする請求項１２記載の光散乱測定法。
【請求項１４】
　複数の光路長それぞれについて、試料に入射したレーザー光が散乱した散乱光を測定し
た光子パルスの時間間隔を入力する入力工程と、
　前記複数の光路長それぞれに対応する光子相関関数を計算し、計算した光子相関関数か
ら得られるｎ次の相関関数（ｎ≧１）を外挿することによって、光路長が零のｎ次の相関
関数を計算する演算工程と、
　を備えることを特徴とする光散乱測定解析法。
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【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、光散乱装置及び光散乱測定法に関する。特に、測定する試料が不透明な場合
にも測定可能な光散乱装置及び光散乱測定法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　動的光散乱法は、溶液内部で起こっている熱運動を光の散乱現象を通して測定すること
により、溶液内部の微細な構造とその運動性を解析する方法である。通常、光を用いる測
定は、光の波長以下の構造を調べることは原理的に困難である。しかし、動的光散乱法は
、熱運動を通して内部構造を観測するので、光の波長以下（１マイクロメートル以下から
０．１ナノメートルまで）の微細構造を測定することができる。従って、動的光散乱法は
、人体に対して比較的安全な可視光のレーザー光源を用いて、溶液中に分散した粒子のサ
イズやゲルの網目構造を決定できる便利な観測法である。動的光散乱法は、透明な粒子分
散系における粒子サイズを溶液状態でそのまま測定する方法として広く用いられている。
【０００３】
　例えば、実用的な用例として、動的光散乱法を液晶やゲル、コロイドなど、微細構造が
複雑な透明試料の測定に応用しようという試みは早くからなされていたが、現状では実用
例が知られていない。これは、液晶やゲルのからの散乱光には内部構造の不均一性に起因
する過剰な成分が不可避に含まれているが、この成分を正しく評価する方法が無かったこ
とが問題となっていたためである。
【０００４】
　近年、この問題を解決すべく、走査型顕微散乱法によって不均一性に起因する散乱光の
過剰成分を厳密に考慮して、時間平均と空間平均を正しく行った統計平均（アンサンブル
平均）の測定量を決定する方法が新しく開発された（非特許文献１、非特許文献２参照）
。これにより、可視光の光源を用いて、複雑な微細構造をもつ透明試料を測定する方法が
確立した。また非特許文献３には、具体的にアンサンブル平均相関関数を決定する為に必
要な数学的公式を厳密に導出している。このようにして、可視光の光源を用いながら、複
雑な内部構造をもつ透明試料の微細な内部構造をそのまま測定する実用的な方法が確立し
た。
【０００５】
　ところが、前記方法は、牛乳やプリンなどの食品、シャンプーやリンスなどの化粧品を
はじめとする、濁ったゲル状物質、コロイド溶液などの内部状態を測定する有効な手段で
は無かった。動的光散乱法は、透明試料では可視光を使って微細な内部構造を容易に測定
できるが、不透明な試料（濁度の高いサンプルも含む）中ではそれが難しい。そもそも濁
るという現象は、散乱が強く起きているために、散乱光が再び散乱するという多重散乱が
生じるので、不透明に見える現象である。従って、通常の光散乱法のように一回だけ散乱
した光を検出するのには特別な配慮が必要である。
【０００６】
　従来、この問題を克服する方法として、二本のレーザー光を使って多重散乱の寄与を取
り除く方法（非特許文献４）、もしくは表面のごく近傍を測定して多重散乱の寄与を無視
する方法（非特許文献５）があったが、前者は複雑で高価なため普及しておらず、後者は
製品化されているが問題解決の手段を単純化し過ぎているので、正しい測定値が得られな
いことが知られている。
【０００７】
　一方、白濁した試料の内部でどのような散乱が起きるかについてはすでに理論的な考察
があり、多重散乱光を分析することで、試料内部における熱運動を調べることが原理的に
可能であることが示されていた。
【非特許文献１】Ｈ．Ｆｕｒｕｋａｗａ，　Ｋ．Ｈｏｒｉｅ，　Ｒ．Ｎｏｚａｋｉ，　Ｍ
．Ｏｋａｄａ，”Ｓｗｅｌｌｉｎｇ－ｉｎｄｕｃｅｄ　ｍｏｄｕｌａｔｉｏｎ　ｏｆ　ｓ
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ｔａｔｉｃ　ａｎｄ　ｄｙｎａｍｉｃ　ｆｌｕｃｔｕａｉｏｎｓ　ｉｎ　ｐｏｌｙａｃｒ
ｙｌａｍｉｄｅ　ｇｅｌｓ　ｏｂｓｅｒｖｅｄ　ｂｙ　ｓｃａｎｎｉｎｇ　ｍｉｃｒｏｓ
ｃｏｐｉｃ　ｌｉｇｈｔ　ｓｃａｔｔｅｒｉｎｇ”，　Ｐｈｙｓ．Ｒｅｖ．Ｅ，６８，　
２００３，　ｐ．０３１４０６－１～０３１４０６－１４
【非特許文献２】古川英光、堀江一之、「走査型顕微光散乱による高分子ゲルの微細網目
構造のキャラクタリゼーション」高分子論文集５９、２００２、ｐ．５７８－５８９・
【非特許文献３】Ｈ．Ｆｕｒｕｋａｗａ　ａｎｄ　Ｓ．Ｈｉｒｏｔｓｕ，　”Ｄｙｎａｍ
ｉｃ　Ｌｉｇｈｔ　Ｓｃａｔｔｅｒｉｎｇ　ｆｒｏｍ　Ｓｔａｔｉｃ　ａｎｄ　Ｄｙｎａ
ｍｉｃ　Ｆｌｕｃｔｕａｔｉｏｎｓ　ｉｎ　Ｉｎｈｏｍｏｇｅｎｅｏｕｓ　Ｍｅｄｉａ”
，　Ｊ．Ｐｈｙｓ．Ｓｏｃ．Ｊ．，７１，　２００２，　ｐ．２８７３－２８８０
【非特許文献４】Ｌ．Ｂ．Ａｂｅｒｉｅ，Ｐ．Ｈｕｌｓｔｅｄｅ，Ｓ．Ｗｉｅｇａｎｄ，
Ｗ．Ｓｃｈｒｏｅｒ，Ｗ．Ｓｔａｕｄｅ，　”Ｅｆｆｅｃｔｉｖｅ　ｓｕｐｐｒｅｓｓｉ
ｏｎ　ｏｆ　ｍｕｌｔｉｐｌｙ　ｓｃａｔｔｅｒｅｄ　ｌｉｇｈｔ　ｉｎ　ｓｔａｔｉｃ
　ａｎｄ　ｄｙｎａｍｉｃ　ｌｉｇｈｔ　ｓｃａｔｔｅｒｉｎｇ”，　Ａｐｐｌｉｅｄ　
Ｏｐｔｉｃｓ，３７，　１９９８，　ｐ．６５１１－６５２４
【非特許文献５】大塚電子株式会社、「濃厚系粒径アナライザー　ＦＰＡＲ－１０００」
［ｏｎｌｉｎｅ］、［平成１６年８月１日検索］、インターネット＜ｈｔｔｐ：／／ｗｗ
ｗ．ｐｈｏｔａｌ．ｃｏ．ｊｐ／ｐｒｏｄｕｃｔ／ｆｐａｒ＿０．ｈｔｍｌ＞
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
　しかしながら、多重散乱光を分析することで、試料内部における熱運動を調べる理論を
適用するにあたっては、試料内部で起きている多重散乱の散乱回数Ｎを知る必要がある。
散乱回数Ｎを決定することは、理論的にも実験的にも困難なために、多重散乱が起きてい
る状態で内部の熱運動を調べることは原理的に困難である。さらに、散乱回数Ｎはそもそ
も平均的な量であり、明確な回数を決定できるものではない。従って、仮に実験的に散乱
回数Ｎを見積もる方法が確立したとしても、それを用いても既存の理論体系のままでは、
ある誤差範囲をもってでしか内部構造を決定することはできないなどの問題がある。
【０００９】
　さらに、安価で実用的な解析を行うためには、動的光散乱で測定される膨大な光子パル
スの時系列データを迅速に処理する必要がある。正確な測定をする際には時系列データの
処理には特定の解析装置が広く用いられており評価も高いが、高価なものである。前記解
析装置は、全ての計算部分が論理回路で作られている（いわゆるフルロジックの）光散乱
専用計算機であり、これは複雑な回路であるために製造コストの削減には限界があるなど
の問題がある。
【００１０】
　本発明は、かかる点に鑑みてなされたものであり、不透明な試料の光散乱を測定できる
光散乱装置および光散乱測定法を提供することを目的とする。また、光散乱で測定される
光子パルスの時系列データから光子相関関数を算出する安価で実用的な光散乱装置および
光散乱測定解析法を提供することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【００１１】
　本発明の光散乱装置は、レーザー光を発射するレーザー光源と、試料に入射したレーザ
ー光が散乱光として出射するまでの光路長を、零に近似するように制御する制御手段と、
出射する散乱光を検出して光子パルスを出力する検出手段と、を備える構成をとる。
【発明の効果】
【００１２】
　本発明によれば、不透明な試料の光散乱を測定できる光散乱装置および光散乱測定法を
提供することができる。また、光散乱で測定される光子パルスの時系列データから光子相
関関数を算出する安価で実用的な手法を提供できる。
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【発明を実施するための最良の形態】
【００１３】
　以下、本発明の実施の形態について、図面を参照して詳細に説明する。
【００１４】
　図１は、本発明に係る光散乱装置及び光散乱測定法の試料セルとレーザー光との関係を
示す図である。図２は、試料セル１００を三次元で示した図の一例である。また、以下の
説明では、構成要素等の位置を、ＸＹＺ軸を用いて示すことがある。ＸＹＺ軸それぞれの
方向は、図２に示す通りである。
【００１５】
　試料セル１００は、測定する試料を挿入する透明な容器である。試料セル１００は、一
例として、五面透明の石英セルなどが用いられる。試料セル１００は、図２に一例を示す
ように、内側のサイズがａ×ａ×ｂのサイズを有する。また、以下の説明では、試料セル
１００の位置を、ＸＹＺ軸を用いて示すことがある。ＸＹＺ軸それぞれの方向は、図２に
示す通りである。
【００１６】
　試料１１０は、測定の対象となる物質であり、透明、不透明の試料であってもよく、固
体、液晶、ゲル、コロイド、高分子溶液、高分子溶融液、電解質溶液、微生物・細胞小器
官・細胞内形質などの微粒子が溶解した溶液などが一例としてあげられる。また、「不透
明であること」と「濁度を有すること」は、レーザー光が多重散乱するものでことに関し
ては同様であるため、特に区別しない。
【００１７】
　入射レーザー光は、試料セル１００へ入射したレーザー光を指し、また、散乱光は、入
射レーザー光が試料セル１００の試料１１０を通過する際に、散乱するレーザー光を指す
。
【００１８】
　入射レーザー光は、図１の左から入射する。入射レーザー光が入射する方向をＺ軸方向
、入射レーザー光に垂直な方向をＹ軸方向とする。ここで、ｄｚは、Ｚ軸方向の入射レー
ザー光の入射深さ、ｄｙは、Ｙ軸方向の入射レーザー光（散乱光）の入射深さを示す。ｄ
ｚは、零以上ａ以下のサイズを取りうる。また、ｄｙは、零以上ｂ以下のサイズを取りう
るが、現状では、１ｍｍ近辺の値が最小となっている。光路長ｌは、二つの入射光の深さ
の和であり、ｌ＝（ｄｚ＋ｄｙ／ｓｉｎθ）となる。散乱光は、入射レーザー光から散乱
角θの角度を形成してＹ軸方向へ散乱する。θは、零から１８０°より小さい値を取りう
るが、この明細書内では、後述する理由により、θが９０°の場合を用いる。θ＝９０°
の時、ｓｉｎθが１であることより、光路長ｌは、ｌ＝ｄｚ＋ｄｙとなる。
【００１９】
　本発明に係る光散乱装置および光散乱測定法の測定理論は、多重散乱が起きるような条
件でも、光路長ｌを変化させて光散乱を測定し、光路長ｌが零に近似するように、試料セ
ルの位置を制御（走査）することにより、多重散乱の散乱回数Ｎを減少させ、光路長ｌが
零になる極限で単一散乱の測定を可能とする。この測定理論については、光散乱装置の説
明をした後に述べる。
【００２０】
　次に、光散乱装置の一例について説明する。図３は、光散乱装置の構成の一例を示す図
である。図１と同じ符号を付けたものは、図１と同様であるため、説明を省略する。
【００２１】
　セルフォルダー１８０は、試料セル１００を格納する。
【００２２】
　制御部１９０は、試料セル１００の位置を三次元に移動させる。制御部１９０は、図３
中に座標軸を示した、ＸＹＺ軸の座標を用いて、試料セル１００の位置を移動させる（実
際には、セルフォルダー１８０を移動して試料セル１００を移動させる）。
【００２３】
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　レーザー光源２１０は、レーザー光を発射する。図３の例では、レーザー光源２１０は
、三種類のレーザー光を発射する。第一の光源２１１、第二の光源２１２、第三の光源２
１３は、それぞれ異なる波長のレーザー光を発射する。また、ハーフミラー２２１、２２
２、全反射ミラー２２３を配置し、三種類のレーザー光それぞれが、時分割で発射するよ
うに構成されている。
【００２４】
　円筒面平凸レンズ２３０は、レーザー光を集光する。偏光板２４０は、垂直偏光ではな
い余分な成分を取り除くフィルタである。
【００２５】
　倒立型光学顕微鏡３１０は、光路を調整するために用いる。倒立型光学顕微鏡３１０は
、対物レンズ３１１、光路切替部３１２、直角プリズム３１３、並びに、目視観察部３１
４を備える。目視観察部３１４は、ユーザの目３１５によって、試料１１０の状態を観察
する。
【００２６】
　対物レンズ３１１は、試料セル１００から散乱した散乱光を集光する。
【００２７】
　光路切替部３１２は、光路を切り替え、目視観察と、測定とを可能とする。
【００２８】
　直角プリズム３１３は、光路を垂直に変える。
【００２９】
　目視観察部３１４は、光路切替部３１２により、光路を目視観察を可能にして、試料１
１０の目視観察を行う。
【００３０】
　偏光板３２１は、垂直偏光ではない余分な成分を取り除くフィルタであり、ピンホール
３２２、３２４は、小さな穴の開いた光学機器であり、入射レーザー光から垂直に散乱し
た散乱光を選択して透過する役割をし、凸レンズ３２３は、散乱光の効率を上げる。ピン
ホールは、散乱光を通過させる通過手段の一例である。通過手段は、ピンホールの他、ス
リット等を用いてもよい。
【００３１】
　検出器３３０は、ピンホール３２４を通過した散乱光に含まれる光子を光子パルス(光
パルス信号)に変換する。なお、ピンホール３２４と検出器３３０とは、光ファイバーで
接続されている。ここでは、光子パルスは、パルスの幅が５０ナノ秒ぐらいの電気信号(
短い電流のパルス)が想定できる。単位時間当たりのパルス数が多いと連続的な電流が出
力される。
【００３２】
　プリアンプ－ディスクリミネータ３４０は、光子パルスを増幅し、光子パルス（光の粒
）とそれ以外をとわけ、光子パルスのみを通過させる。
【００３３】
　パルス間隔測定器３５０は、プリアンプ－ディスクリミネータ３４０を介して、検出器
３３０が検出した光子パルスを入力して、光子パルスの時間間隔を測定する。
【００３４】
　コンピュータ３６０は、試料セル１００の位置をＸＹＺ軸方向の三次元の位置情報によ
って制御するとともに、光子パルスの時間間隔から光子相関関数を算出する。試料セル１
００の位置の制御は、実際には、コンピュータ３６０の指示によって、制御部１９０を動
作させ、制御部１９０は、セルフォルダー１８０の位置を変更することにより実施する。
また、光子相関関数の算出については、光子パルスの時間間隔の測定と併せて後述する。
【００３５】
　次いで、上記構成を有する光散乱装置の動作について、図３を用いて説明する。コンピ
ュータ３６０は、試料セル１００の位置を決定して位置情報を作成し、位置情報を制御部
１９０へ通知し、制御部１９０は、通知された位置情報に基づいてセルフォルダー１８０



(7) JP 4517145 B2 2010.8.4

10

20

30

40

の位置を調整する。
【００３６】
　レーザー光は、レーザー光源２１０が有する第一の光源２１１、第二の光源２１２、第
三の光源２１３のいずれかから発射される。発射されたレーザー光は、円筒面平凸レンズ
２３０で集光され、偏光板２４０のフィルタ機能を通過して、試料セル１００へ入射レー
ザー光として入射する。三種類のレーザー光の切り替えは、ユーザが切り替える。また、
コンピュータにより、レーザー光の切り替えを制御することも可能である。
【００３７】
　入射レーザー光の一部は、散乱光として、対物レンズへ入射する。対物レンズへ入射し
た散乱光は、ハーフミラーからなる光路切替部３１２、直角プリズム３１３を経由し、偏
光板３２１で垂直偏光ではない余分な成分を除去された後、ピンホール３２２で入射レー
ザー光に対して垂直に散乱した散乱光を選択し、凸レンズ３２３、ピンホール３２４を経
由して、光ファイバーを通過し、検出器３３０へ到達する。検出器３３０へ入力された散
乱光は、散乱光に含まれる光子が光子パルスへ変換され、出力される。
【００３８】
　光子パルスは、プリアンプ－ディスクリミネータ３４０を経由して、パルス間隔測定器
３５０へ入力され、光子パルスの時間間隔が測定される。測定された時間間隔は、コンピ
ュータ３６０へ出力され、光子相関関数が算出される。パルス間隔測定器３５０とコンピ
ュータ３６０での処理については、後述する。以上が光散乱装置の動作の概略である。
【００３９】
　次に、図１、図２並びに図３を参照して、本発明の測定原理について説明する。まず、
既存の理論を活用して多重散乱を克服して光散乱測定を行う方法を検討する。多重散乱の
散乱回数Ｎは、光路長ｌ、すなわち、入射レーザー光の入射深さｄｚ並びにｄｙに依存す
る。多重散乱の理論を考察すると、散乱角度が９０°の時には散乱ベクトルと波数ベクト
ルが一致するために、この時のみ光路長ｌ→０の極限でＮ→１となって、多重散乱と通常
の動的光散乱が厳密に一致すること見出し、入射深さを変えて、深いところから浅いとこ
ろに向かって複数の場所で測定を行い、それらのデータを用いて光路長ｌ→０に外挿する
ことによって、通常の動的光散乱で得られる散乱光強度の光子相関関数を決定する。以上
が概略である。
【００４０】
　この測定原理を詳しく説明する。光散乱法では、散乱電場の自己相関関数を測定する。
散乱電場の自己相関関数は、次に示す（式１）で表される。
【００４１】
【数１】

【００４２】
　τは相関時間である。相関時間τは、二つの光子パルスが検出器３３０で検出された時
間をそれぞれｔ１、ｔ２とすると、ｔ１、ｔ２の差分の絶対値（｜ｔ１－ｔ２｜）が二つ
の光子パルスの相関時間τとなる。粒径の揃った微粒子を高濃度で分散させてできる濁っ
た溶液について光散乱を行うと、入射光が試料の中で何回も散乱を起こす多重散乱が起き
る。このような多重散乱の時には、理論式が（式２）となることが知られている。例えば
、次の文献に記載されている。Ｄ．Ａ．Ｗｅｉｔｚ　ａｎｄ　Ｄ．Ｊ．Ｐｉｎｅ，”Ｄｉ
ｆｆｕｓｉｎｇ－Ｗａｖｅ　Ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ”　ｉｎ”Ｄｙｎａｍｉｃ　Ｌｉ
ｇｈｔ　Ｓｃａｔｔｅｒｉｎｇ”、ｅｄ．Ｗ．Ｂｒｏｗｎ，ｃｈ．１６，Ｏｘｆｏｒｄ　
Ｓｃｉｅｎｃｅ　Ｐｕｂ．、　１９９３、ｐ．６５２－７２０
【００４３】
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【数２】

【００４４】
　光路長を短くすると散乱回数は減少するので、原理的に（式３）となる。
【００４５】

【数３】

【００４６】
　一方、粒径の揃った微粒子を希薄に分散させてできる透明な溶液について光散乱を行う
と、入射光は一回だけ散乱をおこす。このような単一散乱の時には、理論式は、（式４）
となることが知られている。
【００４７】

【数４】

【００４８】
　本発明では、散乱角θをθ＝９０°に固定すると、散乱ベクトルｑと波数ベクトルｋ０

が一致すること、並びに、光路長ｌ→０からＮ→１となることが導けることより、多重散
乱の（式２）と単一散乱の（式４）とが同じ形式になることに着目した。すなわち、（式
５）の関係式からθ＝９０°の時には（式６）となり、（式２）と（式４）とは、（式７
）に示すように同じ形式になる。
【００４９】
【数５】

【００５０】
　従って、散乱角θ＝９０°に固定して測定を行うことで、任意の光路長ｌの場合に（式
７）を用いることができる。
【００５１】
　このような理論的背景から、光路長ｌを変えながら散乱電場の自己相関関数（式１）を
測定することで、光路長ｌ→０（零）の極限で単一散乱に一致する自己相関関数が得られ
る。これにより、多重散乱が起こるような濁った試料であっても、単一散乱の場合と同じ
解析法が適用できる。
【００５２】
　上記で説明した測定原理を図４から図６を用いて説明する。図４は、測定する位置の一
例を示す図である。図５は、相関時間の対数と散乱電場の自己相関関数との関係を時系列
に示した図であり、図６は、相関時間の対数と散乱電場の自己相関関数との関係を、図５
を光路長ｌ＝０の面へ投影して示した図である。
【００５３】
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　図４に示すように、入射レーザー光はＺ軸方向へ入射され、散乱光は、Ｙ軸方向へ散乱
する。光路長ｌは、ｄｚ＋ｄｙであり、ｄｙは、現状の最小値である１ｍｍとする。Ｚ軸
方向の入射レーザー光ｄｚは、ｄｚ１＜ｄｚ２＜ｄｚ３＜ｄｚ４の長さの関係となる四種
類について、制御部１９０によって試料セル１００の位置を走査して測定する。
【００５４】
　図５は、図４に示した四種類の測定結果と、四種類の測定結果に基づいて、光路長ｌ＝
０（零）の場合を外挿して算出したデータをグラフ化したものである。図５では、光路長
ｌの値を示して四種類のデータを示す。また、図６でも、同様に、四種類データの値を示
して（ｌの表記は省略している）四種類のデータを示す。図５，図６に示すように、光路
長ｌを徐々に短くしてゆくと、散乱回数Ｎが１に近づく。このため、光路長ｌ＝０（ｄｚ
＝０、ｄｙ＝０）の場合、すなわち、単一散乱の場合の自己相関関数（式１）を外挿によ
って算出することが可能となる。
【００５５】
　このように、零から所定の範囲内の異なる複数の光路長ｌについて測定した結果を外挿
することによって、単一散乱の場合の自己相関関数を算出する。所定の範囲は、セルの長
さａより小さく、ａ／２以下であることが好ましい。また、複数の光路長ｌの数は、少な
くとも３以上が好ましい。以上が測定原理の説明である。
【００５６】
　次に、光子相関関数（散乱光強度の自己相関関数）の算出について説明する。
【００５７】
　光子パルスの時系列データから、散乱電場の自己相関関数（式１）を算出する方法とし
て、光子パルスの時間間隔のヒストグラムを得る方法がある。ｉ番目とｊ番目の光子パル
スの検出時刻をそれぞれｔｉ、ｔｊとすると、二つの光子パルスの時間間隔はＳ＝｜ｔｉ

－ｔｊ｜（ｔｉ－ｔｊの絶対値）で表される。全ての時間間隔Ｓについてその頻度を計測
し、分布関数（あるいはヒストグラム）Ｐ（Ｓ）を求める。Ｐ（Ｓ）は光子相関関数であ
り、（式８）に示す散乱光強度の自己相関関数と等価であり、Ｓ＝τとしたときに比例す
る。すなわち、（式９）の関係となる。また、（式８）から（式１）を求めるにあたって
はＳｉｅｇｅｒｔ式を用いる（非特許文献１、非特許文献２参照）。そして、光子間隔の
ヒストグラムＰ（Ｓ；τｉ－１＜Ｓ≦τｉ）＝光子相関関数ｇ（２）（τｉ）＝（離散的
な、測定データとしての）散乱光強度の自己相関関数ｇ（２）（τｉ）という関係にある
。
【００５８】
【数６】

【００５９】
　なお、以下の説明では、相関関数を次のように定める。（式１）に示すｇ（１）（τ）
は、散乱電場の自己相関関数であり、（式８）に示すｇ（２）（τ）散乱光強度の自己相
関関数すなわち光子相関関数である。また単に、「相関関数」とした場合はｎ次の相関関
数ｇ（ｎ）（τ）（ｎ≧１の整数）を意味し、ｇ（１）（τ）ならびにｇ（２）（τ）双
方を含む概念とする。
【００６０】
　従来、この計算法によって（式９）を求める場合、光子パルスの検出時刻をコンピュー
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タに時系列データとして入力して、光子相関関数Ｐ（Ｓ）を算出していたが、この方法を
改善し、高速に光子相関関数Ｐ（Ｓ）を算出する新しい方法を考案した。
【００６１】
　光子相関関数を高速に算出する方法について、図７、図８を用いて説明する。図７は、
パルス間隔測定器３５０とコンピュータ３６０の構成の一例を示す図である。図７では、
光子相関関数を算出する機能に関する構成要素を示しているが、その他の機能については
省略している。なお、図３と同じ符号のものは、同様の機能を有し、ここでは、パルス間
隔測定器３５０は、光子パルスの時間間隔を測定し、コンピュータ３６０は、測定された
時間間隔から光子相関関数の値を算出する機能を使用する。図８は、時間間隔を説明する
図である。
【００６２】
　パルス間隔測定器３５０は、カウンタ制御部３５１、間隔測定部３５２を含む。
【００６３】
　カウンタ制御部３５１は、光子パルス間隔を測定するタイミングを制御する。具体的に
は、カウンタ制御部３５１は、光子パルスが入力されると、間隔測定部３５２へ時間間隔
測定を指示する。
【００６４】
　間隔測定部３５２は、隣接する二つの光子パルスの時間間隔（一つの光子パルスが入力
されてから次の光子パルスが入力されるまでの時間間隔）を測定し、コンピュータ３６０
へ通知する。出力回路として、カウンタ３５３とラッチ３５４とを備える。
【００６５】
　コンピュータ３６０は、メモリ３６１、演算部３６２、発振器３６３を含む。また、図
７には明示していないが、コンピュータ３６０は、ＣＰＵ（Central Processing Unit）
と記憶領域を有する。ＣＰＵは、コンピュータ３６０の処理全体（演算部３６２の処理実
行も含む）を制御し、記憶領域は、各種処理を実行する場合に、データを保持し、読み込
み、書き込みが実施される。
【００６６】
　メモリ３６１は、ＦＩＦＯ（First In First Out：先入れ先出し）型のバッファメモリ
である。入力回路は市販の汎用デジタル入出力ボードを用いることができる。
【００６７】
　演算部３６２は、メモリ３６１に記憶されている光子パルスの時間間隔を用いて、光子
相関関数を算出する。
【００６８】
　発振器３６３は、基準時を作り、システムクロック信号を発生させる。一例として、水
晶発振器を用いる。
【００６９】
　次に、動作を説明する。
【００７０】
　カウンタ制御部３５１は、光子パルスをデジタル回路に入力し、間隔測定部３５２は、
隣接する二つの光子パルスの時間間隔ｗｉ＝｜ｔｉ－ｔｉ＋１｜（ｉ＞０）を計測する。
図８に、時間間隔ｗｉの具体例を示している。カウンタ３５３は、発振器３６３からシス
テムクロックが入力されるタイミングで、カウントアップすることによって、時間間隔ｗ

ｉを計測する。ラッチ３５４は、カウンタ制御部３５１から間隔測定が指示された時に、
カウンタ３５３の値を一時的に保持した後、メモリ３６１へ出力する。間隔測定部３５２
が測定した時間間隔ｗｉは、メモリ３６１へ入力される。メモリ３６１は、光子パルスの
時間間隔ｗｉの時系列データを格納する。
【００７１】
　演算部３６２は、時間間隔ｗｉの時系列データから二つの光子パルスの時間間隔Ｓを算
出し、ヒストグラムＰ（Ｓ）を算出する。二つの光子パルスの時間間隔Ｓは、一の光子パ
ルスの入力のタイミングと、他の光子パルスの入力のタイミングとの間の間隔であり、二
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つの光子パルスの入力が隣接していない場合も含まれる。従って、連続している時間間隔
ｗｉの和ともいえる。図８には、Ｓ１からＳ４までの四種類を例示しているが、Ｓ１から
Ｓ３は、時間間隔Ｓであり、Ｓ４は、二つの光子パルスの時間間隔Ｓからは除外される。
【００７２】
　演算部３６２は、（式１０）により光子パルスの時間間隔Ｓを算出しつつ、Ｐ（Ｓ）を
積算する。
【００７３】
【数７】

【００７４】
　Ｓが大きくなるほどそれに比例してパルス間隔の数が増大するので、これを全て積算に
用いると計算時間が膨大になる。一方、全てのデータを用いずに時間間隔Ｓが大きくなる
ほどデータを間引いて用いるようにしても計算の精度が落ちることはない。そこで、計算
回数をＳに反比例するようにして計算回数を減らしてゆく。実施例では、システムクロッ
クが１０Ｍｈｚであり、時間間隔の下限は０．１μ秒（μｓ：マイクロｓｅｃ）であるが
、実用上測定したい相関時間の上限は１秒（ｓｅｃ）程度であるので、光子パルスの計算
数は組み合わせの数は下限と上限で比較したときに１秒／０．１μ秒＝１０７倍にも及び
、膨大な計算量になってしまう。今回、新しく考案したデータを間引く方法を用いると、
下限と上限でも計算時間は間引くための計算時間を考慮してもせいぜい１０３倍程度にし
かならない。したがって、ヒストグラムＰ（Ｓ）の計算時間が１０４倍も高速化される。
【００７５】

【数８】

【００７６】
　Ｐ（Ｓ）から（式１１）を計算するためには（式９）を使うが、これは単純な計算で時
間の計算時間の損失には全く関係ない。
【００７７】
　次に、計算について説明する。パルス間隔測定器３５０は、入力した光子パルスを、カ
ウントし、カウントしたデータをコンピュータ３６０へ出力する。コンピュータ３６０は
、カウントされた光子パルスのデータを用いて、光路長ｌの異なる光子パルスのデータそ
れぞれについて光子相関関数を算出し、その後、光路長ｌの異なる光子相関関数から得ら
れるｎ次の相関関数ｇ（ｎ）（τ）の値を外挿して、光路長ｌが零の場合のｎ次の相関関
数を算出する。以下に、具体的な算出法について説明する。
【００７８】
　まず、光子相関関数の算出について説明する。図９は、光子相関関数を算出する動作の
一例を示すフロー図である。まず、解析プログラムは次のようなヒストグラムを計算する
。
【００７９】
　Ｐ（Ｓ；τｉ－１＜Ｓ≦τｉ）（ｉ＝１，２，・・・，ｎ）
　ここで、｛τｉ｝はヒストグラムのそれぞれの要素のレンジを決める数列で、例えば等
比級数とすれば、（式１２）のように定義される。レンジは、所定の時間の幅を示す。
【００８０】

【数９】

【００８１】
　このとき、ｉ番目のレンジは区間（τｉ－１，τｉ）で定義される。ヒストグラムは各
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レンジに何個の光子パルス間隔Ｓが入ったかを表す分布関数であり、これはそのまま光子
相関関数に対応する。このヒストグラムＰ（Ｓ；τｉ－１＜Ｓ≦τｉ）は具体的にはｎ個
の数値からなる配列なのでＰ（ｉ）（ｉ＝１，２，・・・，ｎ）と表すこともできる。
【００８２】
　具体的な動作を、図９を用いて説明する。図９において、起点パルスは、時間間隔のヒ
ストグラムを計算する場合の起点となるパルスであり、相手パルスは、起点パルス以降に
発生するパルスである。図８において、起点パルスをｔ１とすると、ｔ２、ｔ３、ｔ４が
相手パルスとなり、起点パルスをｔ２とすると、ｔ３、ｔ４が相手パルスとなる。
【００８３】
　演算部３６２は、初期化処理を行う（Ｓ１１）。具体的には、演算部３６２は、計算に
先立ってヒストグラムの積算に用いるヒストグラム積算用配列Ｈ（ｉ）とそれを規格化す
るための規格化用配列Ｍ（ｉ）（Ｓ；τｉ－１＜Ｓ≦τｉ）を用意する。配列Ｈ（ｉ）は
、配列Ｈ（Ｓ；τｉ－１＜Ｓ≦τｉ）、配列Ｍ（ｉ）は、Ｍ（Ｓ；τｉ－１＜Ｓ≦τｉ）
を意味する。この配列の要素は全て０に初期化する。また、配列要素のレンジを決める数
列Ｔ（ｉ）（＝｛τｉ｝）を準備する。Ｔ（ｉ）は、等比数列である。これらの配列は、
コンピュータ３６０の所定の記憶領域を用いる。また、計算ループ用変数、Ｘ、Ｙ、Ｓ、
Ｒ、Ｚを準備する。Ｘは、光子パルスペアの起点パルス位置、Ｙは、光子パルスペアの相
手パルス位置、Ｓは、光子パルス間隔の和、Ｒは、配列のレンジを表す変数、Ｚは、レン
ジ内のパルス数のカウンタを示す。光子パルスペアは、起点パルスと相手パルスのペアを
指す。
【００８４】
　次に、演算部３６２は、メモリ３６１に記憶されている光子パルスの時系列データを配
列Ｗ（ｉ）に読み込んだ後（Ｓ１２）、光子パルスの起点パルス位置を示す変数Ｘを１に
初期化する。すなわち、先頭の光子パルスを選択することになる（Ｓ１３）。計算ループ
用変数を初期化する（Ｓ＝０、Ｒ＝１、Ｚ＝０）（Ｓ１４）。また、起点パルスに対して
光子パルスペアとなる相手パルス位置を初期化する（Ｙ＝Ｘ＋１）（Ｓ１５）。
【００８５】
　次に、光子パルスペアの相手パルス位置を次に移し（Ｓ１６）、次のパルスが来るまで
の時間間隔をＳ＝Ｓ＋Ｗ（Ｙ）より求める（Ｓ１７）。この際、光子パルスがパルス間隔
測定器３５０に入力されない場合は、次のようにして対応する。一定時間光子パルスがパ
ルス間隔測定器３５０に入力されないと、カウンタ３５３がフルカウント（ＦＦＦＦ）１
６になる。この場合、光子パルスがパルス間隔測定器３５０に入力されなかったものとし
て、パルス間隔測定器３５０は、コンピュータ３６０側に値が０のデータを送る。コンピ
ュータ３６０の演算部３６２は、このことを考慮して、二つの光子パルスの時間間隔Ｓを
算出する（例えば、データを無視する）ことにより解消できる。
【００８６】
　次に、相手パルスの位置が最後のデータであるか（メモリに記憶されているｗｉが最後
か）を、Ｙが光子パルスの総数より大きいか（Ｙ＞光子パルス総数）によって判断し（Ｓ
１８）、最後のデータである場合は（Ｓ１８でＹｅｓ）、前のレンジで処理が終了したも
のとして、Ｓ２２へ進む。最後のデータでない場合（Ｓ１８でＮｏ）、パルス間隔がレン
ジ外かを、Ｓ＞Ｔ（Ｒ）によって判断する（Ｓ１９）。
【００８７】
　レンジが変わらない場合は（Ｓ１９でＮｏ）、レンジ内のパルス数をカウントアップ（
Ｚ＝Ｚ＋１）し（Ｓ２７）、Ｓ１６へ戻る。レンジが変わった場合（Ｓ１９でＹｅｓ）は
、ヒストグラム用配列にレンジ内でカウントしたパルス数を加える。具体的には、Ｈ（Ｒ
）にＺを加え、Ｚ＝０に初期化する（Ｓ２０）。
【００８８】
　次に、次のレンジは間引きの対象か、あるいは、次のレンジがないかを判断する（Ｓ２
１）。この光子相関関数の計算では、時間間隔の増大に伴う計算量の指数関数的な増大を
避けるために、離れた光子パルスの時間間隔が増加して、Ｈ（Ｓ；τｉ－１＜Ｓ≦τｉ）
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の次のレンジに移るときに、計算するかどうかを確率的に選ぶことにしている。これを「
間引く」と呼んでいる。間引くというのは、時間間隔の増大に比例して計算量が増えるの
で、これに反比例する確率によってＨ（Ｓ；τｉ－１＜Ｓ≦τｉ）の次のレンジの計算を
進めるかを判断するということである。間引くことによって、各レンジごとに統計上の標
本数が変わるので、Ｈ（Ｓ；τｉ－１＜Ｓ≦τｉ）の各レンジ毎に何個の光子パルスにつ
いて計算したかという、光子パルスの標本数をＭ（Ｓ；τｉ－１＜Ｓ≦τｉ）に記録する
。
【００８９】
　Ｓ２１でＮｏの場合、次のレンジに移り（Ｒ＝Ｒ＋１）（Ｓ２８）、Ｓ１９からの処理
を実施する。Ｓ２１でＹｅｓの場合、前のレンジで計算を終えたことにして、規格化因子
をカウントする（Ｓ２２）。具体的には、Ｍ（Ｒ－１）へ１を加算し、Ｒ－１＜１ならば
何もしない。次に、光子パルスペアの起点パルス位置を次の光子パルスの位置へ移す（Ｘ
＝Ｘ＋１）（Ｓ２３）。最後のデータであるかを、Ｘが光子パルスの総数より大きいか（
Ｘ＞光子パルスの総数）によって判断し（Ｓ２４）、最後のデータでない場合（Ｓ２４で
Ｎｏ）、Ｓ１４からの処理を繰り返す。最後のデータの場合（Ｓ２４でＹｅｓ）、ヒスト
グラム配列Ｈ（ｉ）と規格化因子配列Ｍ（ｉ）とを使って（式１３）によって、規格化さ
れたヒストグラムＰ（ｉ）を算出する（Ｓ２５）。光子相関関数Ｐ（ｉ）をファイルに出
力し、記憶領域に記憶させる。（Ｓ２６）。
【００９０】
【数１０】

【００９１】
　このように、隣接する二つの光子パルスｔｉ、ｔｉ＋１の時間間隔ｗｉを正確に計測し
コンピュータに取り込むための回路（出力回路と入力回路）と、新しい計算方式を組み合
わせて使うことによって、光子相関関数（式８）の計算を高速化することができる。また
、間隔測定部３５２の計測回路と、コンピュータ３６０のメモリ３６１への入力回路は、
発振器３６３が発生するシステムクロック信号に従って動作する同期型の回路である。従
って、時系列データの取りこぼしや過剰に取り込むことなどによって、誤差が含まれる可
能性はない。
【００９２】
　さらに、コンピュータ３６０の演算部３６２側から見ると、時間間隔ｗｉの時系列デー
タがメモリ３６１に取り込まれているので、時系列データが格納される待ち時間などを気
にすることなく、計算に必要になった時点でメモリ３６１のデータをまとめて読み出しに
行くことができるため、演算の効率が向上する。また、簡単な計測用デジタル回路と汎用
デジタル入出力ボード、パーソナルコンピュータを組み合わせることにより、安価にこの
システムを構成できる。
【００９３】
　次に、複数の光路長ｌそれぞれの相関関数を外挿して、光路長ｌが零の相関関数を算出
する処理について説明する。まず、外挿法について説明し、次に、具体的な処理について
、フロー図を用いて説明する。なお、以降の説明において、明細書中、（式１）を「ｇ（

１）（τ）」とも記す。また、ｇ（１）に関する式についても、同様に記すことがある。
【００９４】
　光路長ｌを変えて測定を行うと、得られる相関関数ｇ（１）（τ）が光路長ｌの関数と
して、ｇ（１）（τ、ｌ）として与えられる。図５，６において説明したように、単一散
乱の相関関数ｇ（１）（τ）は、測定によって得られる。ｇ（１）（τ、ｌ）とは、ｇ（

１）（τ）＝ｇ（１）（τ、０）の関係にある。
ｇ（１）（τ、０）は外挿値であり、測定値ではない。ここでいう外挿とは測定値ｇ（１
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【００９５】
【数１１】

【００９６】
　外挿値ｇ（１）（τ、０）の算出にはテーラー（Ｔａｙｌｏｒ）展開を用いる。ｇ（１

）（τ、０）はｌ＝０でテーラー展開すると、（式１５）となる。
【００９７】

【数１２】

【００９８】
　この展開式（式１５）を用いて外挿値ｇ（１）（τ、０）を解析した。解析には、最小
二乗法を用いた。例えば、（式１５）の右辺第（ｎ＋１）項までを考慮した最小二乗法の
場合には、（式１６）の差分の二乗和（式１７）を最小化することになる。
【００９９】
　なお、ｌ＝０（原点）でのテーラー展開は、特にマクローリン（Ｍａｃｌａｕｒｉｎ）
展開ということもある。実際には、ｎ＝２～４の範囲で最小二乗法により外挿値ｇ（１）

（τ、０）を算出する。
【０１００】
　次に、外挿法の具体的の動作について、図１０を用いて説明する。図１０は、光路長が
異なる相関関数を外挿する処理の動作の一例を示すフロー図である。測定で具体的に得ら
れる相関関数は離散的な緩和時間τｉと離散的な光路長ｌｊに対する数値であるので、こ
れをｇｉ，ｊ＝ｇ（１）（τｉ、ｌｊ）と表すことにする。ｉは、１以上、離散的なｇ（

１）（τ、０）の要素数以下の範囲を取る。ｊは、１以上、測定した光路長ｌの数（何通
りの光路長ｌで測定したかという数）以下の範囲を取る。
【０１０１】
　まず、複数の光路長ｌそれぞれに対する、光子相関関数ｇ（２）（τ、ｌ）を得る。こ
れは、光路長ｌを変えて光パルスを測定し、それぞれの光子相関関数ｇ（２）（τ、ｌ）
を算出した結果である。具体的には、算出したそれぞれの光子相関関数ｇ（２）（τ、ｌ
）について、Ｓｉｅｇｅｒｔ式を用いて相関関数ｇ（ｉ）（τ、ｌ）を算出し(非特許文
献１、非特許文献２参照)、これをもとに、コンピュータ３６０のメモリ３６１へ｛ｇｉ

，ｊ｝の数値列が記憶される（Ｓ４１）。｛｝は、かっこ内の数値列全体（の集合）とい
う意味である。ｉの初期値を１とする（Ｓ４２）。
【０１０２】
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【数１３】

【０１０３】
　次に、最小二乗法の計算プログラムに測定値の数値列｛ｇｉ，ｊ｝を入力する（Ｓ４３
）。テーラー展開について（式１８）に示す係数列｛ａｉ

（ｎ）｝を得る（Ｓ４４）。（
式１９）の関係があるので、数値列｛ａｉ

（０）｝が求めたい外挿値ｇ（１）（τｉ、０
）である（Ｓ４５）。ｉをカウントアップし（Ｓ４６）、ｉがｇ（１）（τｉ）の要素数
を越えるまで、Ｓ４３からＳ４６を繰り返す（Ｓ４７）。
【０１０４】
　Ｓ４５で得られた、ｇ（１）（τｉ）の要素数分の外挿値ｇ（１）（τｉ、０）をまと
めて単一散乱時の相関関数ｇ（１）（τ）とする（Ｓ４８）。すなわち、外挿値ｇ（１）

（τｉ、０）が、ｉの数、算出されるので、それらを全部使うと、求めたい単一散乱の相
関関数ｇ（１）（τ）が得られることになる。
【０１０５】
　外挿して得られたｇ（１）（τ）をファイルに出力し、記憶領域に記憶させる（Ｓ４９
）。
【０１０６】
　また、ｎ＝２の場合には、最小二乗法のプログラムが計算するのは、（式２０）である
。
【０１０７】
【数１４】

【０１０８】
　以上の外挿法の説明は散乱電場の自己相関関数ｇ（１）（τ）について記述したが、こ
の計算法は散乱光強度の自己相関関数ｇ（２）（τ）を含む、ｎ次の相関関数ｇ（ｎ）（
τ）についても同様の方法で適用し、単一散乱の相関関数を算出することができる。具体
的には、（Ｓ４２）において光子相関関数ｇ（２）（τ、ｌ）から、ｎ次の相関関数ｇ（

ｎ）（τ、ｌ）を算出すればよい。
【０１０９】
　また、上記図１０の外挿法の処理では、一般的な方法に基づいており、適用範囲が広い
が、特に試料がポリスチレンラテックス粒子分散液などの単純な系の場合には、より簡便
な外挿法もある。以下では、一般的な外挿法と簡便な外挿法の二種類の外挿法を用いた具
体的な解析の手順について説明する。まず、第一の一般的な外挿法について説明する。１
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番目の外挿法は、次の（１）～（６）の手順をとる。
【０１１０】
　（１）図１に一例として示す光散乱装置を使って複数の光路長ｌに対して、光子パルス
の時系列データを測定する。
【０１１１】
　（２）図９に示す光子相関関数の高速計算法によって、光子相関関数すなわち散乱光強
度の自己相関関数の測定データｇ（２）（τｉ）を算出する。
【０１１２】
　（３）光子相関関数の測定データｇ（２）（τｉ）についてＳｉｅｇｅｒｔ式を用い、
散乱電場の自己相関関数の測定データｇ（１）（τｉ）を算出する。
【０１１３】
　（４）上記の手順を、光路長ｌを変えて繰り返し、散乱電場の自己相関関数ｇ（１）（
τｉ）の光路長ｌ依存性を決定する。データとしてはｇ（１）（τｉ，ｌ）が得られる（
図５，図６に概念を示している）。
【０１１４】
　（５）図１０のＳ４２以下の説明にしたがって、一般的な外挿の計算を行い、単一散乱
の自己相関関数ｇ（１）（τｉ）＝ｇ（１）（τｉ，０）を得る。
【０１１５】
　（６）得られた単一散乱の自己相関関数ｇ（１）（τｉ）については、単一散乱の場合
に用いられるいろいろな解析方法を用いることができる。
【０１１６】
　特に試料がポリスチレンラテックス粒子分散液などの単純な系の場合には、得られた相
関関数ｇ（１）（τｉ）の相関関数の動的成分Δｇ（１）（τｉ）を（式２１）を用いて
求めた後、単一指数関数（式２２）をつかって、フィッティングにより解析し、緩和時間
τＲを決定できる。
【０１１７】
【数１５】

【０１１８】
　次に、第二の簡便な外挿法について説明する。第二の外挿法は、次の（１）～（６）の
手順をとる。第二の外挿法は、第一の外挿法の簡便な方法であり、試料の相関関数が単一
指数型の関数（式２１）で表されると予想される場合に用いることができる。
【０１１９】
　（１）図１に一例として示す光散乱装置を使って、光路長ｌに対して、光子パルスの時
系列データを測定する。
【０１２０】
　（２）図９に示す光子相関関数の高速計算法によって、光子相関関数すなわち散乱光強
度の自己相関関数の測定データｇ（２）（τｉ）を算出する。
【０１２１】
　（３）散乱光強度の自己相関関数の測定データｇ（２）（τｉ）についてＳｉｅｇｅｒ
ｔ式をつかって、散乱電場の自己相関関数の測定データｇ（１）（τｉ）を算出する。
【０１２２】
　（４）散乱電場の自己相関関数の測定データｇ（１）（τｉ）の動的成分Δｇ（１）（
τｉ）を（式２１）を用いて求めた後、単一指数関数（式２２）をつかって、フィッティ
ングにより解析し、緩和時間τＲを決定する。
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【０１２３】
　（５）上記の手順を、光路長ｌを変えて繰り返し、緩和時間τＲの光路長ｌ依存性を決
定する。（図１５を用いて後述する）。
【０１２４】
　（６）図１５中における外挿によってｌ＝０における単一散乱の緩和時間τＲを決定す
る。
【０１２５】
　特に試料がポリスチレンラテックス粒子分散液などの単純な系の場合には、この緩和時
間τＲは、第一の外挿法で求めた単一散乱の緩和時間τＲと一致する。
【０１２６】
　図９、図１０に示す動作は、具体的には、解析プログラムにより、演算部３６２が実行
する。また、解析プログラムは、記録媒体に記録でき、コンピュータ３６０にロードされ
ることによって、実行可能なプログラムである。
【０１２７】
　次に、円筒面平凸レンズの適用の効果について説明する。図１１、図１２、図１３は、
円筒面平凸レンズ２３０を適用することによる利点を説明する図であり、図１１は、Ｙ軸
方向上から下へ見た方向であり、図１２は、Ｘ軸方向奥から手前に見た図であり、図１３
は、斜視図である。Ｙ軸方向からみたレーザー光の領域は変化がなく、集光されていない
（図１１）。図１１の試料セル１００内に表示した丸の印は、対物レンズ３１１から見た
散乱光の集光点である。Ｘ軸方向からみたレーザー光は、集光されており、共焦点になっ
ている（図１２）。これにより、図１１に示すように、円筒面平凸レンズ２３０通過前の
レーザー光は、断面が円の形状をしているが、円筒面平凸レンズ２３０を通過すると断面
が楕円体になる。これにより、円筒面平凸レンズ２３０で集光されたレーザー光の焦点と
対物レンズ３１１から見た散乱光の焦点が一致する、いわゆる共焦点の配置になっており
、散乱体積Ｖｓの体積を小さく絞ることができる。また、対物レンズ３１１がＸ方向にず
れることがあっても、散乱光が対物レンズ３１１へ入射する可能性を向上できる。
【０１２８】
　以上説明したように、本発明に係る光散乱装置および光散乱測定法によれば、簡便に濁
度の高い試料の多重散乱の影響を除き、信頼性の高い光散乱測定を行うことができる。従
来では、入射レーザー光の入射深さが小さいところの散乱は試料と容器の界面近傍の影響
を受けやすく、測定が困難な場合が多いので、正確なデータが得られないという問題を解
消できる。また、本発明に係る光散乱装置および光散乱測定法によれば、散乱角θを９０
°に固定した場合に注目して、深さを変えて測定を行って外挿を行うので、界面近傍の影
響を避けることができる。
【０１２９】
　また、入射レーザー光の入射深さ依存性を測定するために試料を三次元に空間走査でき
る制御部（走査機構）と、対物レンズを用いてレーザーを照射する部分を小さく絞って、
空間分解能を向上させることができる。拡散波分光の理論に対して、深さ依存性を測定す
ることで、多重散乱の寄与を考慮することができる。すなわち、散乱角θを９０°に固定
すると、散乱角を変えて測定を行うことができないので、動的光散乱測定における角度依
存性の解析を行うことができない。この点を解消するために複数の波長のレーザー光を用
いることによって、入射波長依存性から従来の角度依存性に相当するデータが得られる。
これによって試料内部の構造や運動性について、従来法と同様な角度依存性の解析を行う
ことができ、信頼性の高い評価を行うことが可能になる。また、時分割で複数のレーザー
光を発射することにより、同時に複数のレーザー光を発射する場合に比べ、より正確な測
定が可能となる。
【０１３０】
　また、動的光散乱で測定される膨大な時系列データを迅速に処理する必要があることか
ら用いられていた従来の高価な回路によらず、安価な材料によって従来品を上回る性能の
回路を設計することで低コスト化を測り、更に、計算処理回数の減少により計算を著しく
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高速化することが可能となったため、安価で実用的かつ正確な解析を行うことができる。
【０１３１】
　具体的には、相関時間が短い領域では、短い時間間隔で入力されるパルスのペアの数が
少ないので、全てのデータ列を使って計算する必要があるが、時間間隔が１ｍｓ（ミリ秒
）以上になると、データ列に含まれる二つの光子パルスのペアの数が著しく増加する。従
って、相関時間が長いほど平均を取るために十分過ぎる量のデータが来ていることになり
、全ての二つの光子パルスのペアを用いずに時間間隔の長さに応じてデータを間引いても
精度上の問題は無い。相関時間が倍になると二つの光子パルスのペアの数も倍程度になる
ので、二つの光子パルスのペアの中の半分のデータだけ使うようにする。こうすることで
、相関時間を対数のスケールで増やしても、相関時間の対数に比例して計算量が増すだけ
なので、長い相関時間を測定しようとするほど、高速化ができることになる。また、この
技術は、光散乱装置および光散乱測定法以外にも応用できる。
【０１３２】
　特に、簡便かつ安価に不透明な試料の動的光散乱を測定し、多重散乱の寄与を考慮して
内部構造に関する信頼性の高い測定結果が得られる技術、主に顕微走査機構と多色レーザ
ー光を用いた測定方法、新しい電子回路と計算アルゴリズムを用いたデータ処理方法、新
しいアルゴリズムに基づく、光子相関関数を計算する解析計算プログラムを提供すること
ができる。
【０１３３】
　なお、図３で示した光散乱装置は、一例であり、図３で示す構成要素をすべて備えてい
なくても、本発明に係る光散乱装置を実現することは可能である。例えば、レーザー光源
２１０と、試料セル１００、セルフォルダー１８０、制御部１９０並びに制御部１９０を
制御する部分を備え、試料セル１００から散乱した散乱光を通過させるピンホール３２４
と検出器３３０、パルス間隔測定器３５０、光子相関関数を計算する部分とを備える場合
であってもよい。
【０１３４】
　また、図２で示した試料セル１００のサイズは一例であり、底面が正方形でない試料セ
ルであってもよい。
【０１３５】
　さらに、光子相関関数を算出する構成要素は、図３に示すように、光散乱装置の一部と
して備えることも可能であるが、散乱光を測定する部分と切り離して、光子相関関数算出
装置とすることも可能である。また、散乱光を測定する構成要素は、光子相関関数を算出
する構成要素を切り離した光散乱装置とすることも可能である。
【０１３６】
　光子相関関数を算出する構成要素（光子相関関数算出装置）としては、パルス間隔測定
器３５０、光子相関関数を計算する部分とを必要とし、パルス間隔測定器３５０は、光子
パルスが入力されることによって、動作が開始される。
【０１３７】
　また、光子相関関数を算出する構成要素（光子相関関数算出装置）として、光子相関関
数を計算する部分は、二つの光子パルスの時間間隔の時系列データを記録した記録媒体に
よってデータを入力することによって、機能を実現することができる。この場合、記録媒
体のデータを読み込め、計算能力を有するコンピュータであればよい。
【０１３８】
　散乱光を測定する構成要素としては、レーザー光源２１０と、試料セル１００、制御部
１９０、検出器３３０を必要とする。また、制御部１９０は、ユーザによって手動で制御
することは困難であり、制御部１９０を制御するコンピュータに相当する部分が必要とな
ることが現実的である。
【０１３９】
　また、図３の構成では、光路長ｌを零に近似する制御手段として、試料セル１００の位
置（もしくは試料１１０の位置）を制御する場合を説明した。しかしながら、これにかぎ
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られることはなく、制御手段は、レーザー光源２１０と試料セル１００と対物レンズ３１
１との相対位置を制御すれば、光路長ｌを零に近似することが可能となる。従って、制御
手段は、レーザー光源２１０の位置、あるいは、対物レンズ３１１の位置を制御する場合
であってもよい。その際、制御手段は、円筒面凸レンズ２３０並びに偏光板２４０も、レ
ーザー光源２１０と同様に制御する。
【実施例】
【０１４０】
　以下、具体的に測定した結果を示す。
【０１４１】
　図３に一例として示した光散乱装置を用いて実験を実施した。図３に示した構成要素に
ついて、それぞれ用いた部品を説明する。
【０１４２】
　試料セル１００は、１０ｍｍ×１０ｍｍ×５０ｍｍのサイズの五面透明の石英セルを用
いた。
【０１４３】
　セルフォルダー１８０は、真鍮により作製した。
【０１４４】
　制御部１９０は、中央精機株式会社製のＭＭステージ（製品番号ＭＭＵ－６０Ｘ）を三
つ組み合わせたＸＹＺステージを用いた。ＸＹＺステージは中央精機株式会社製の２軸コ
ントローラ（製品番号ＭＭＣ－２）により１μｍ単位での走査が可能なものにした。
【０１４５】
　レーザー光源２１０として、第一の光源２１１は、Ｈｅ－Ｎｅ（ヘリウムーネオン）レ
ーザー光（λ＝６３２．８ｎｍ）、第二の光源２１２は、半導体レーザー光（λ＝５３２
ｎｍ）、第三の光源２１３は、Ｈｅ－Ｃｄ（ヘリウムーカドミウム）レーザー光（λ＝６
３２．８ｎｍ）を発射するものを用いた。
【０１４６】
　検出器３３０として、浜松ホトニクス株式会社製の光電子増倍管（Photo-Multiplier T
ube：ＰＭＴ）を用いた。
【０１４７】
　円筒面平凸レンズ２３０は、小さい散乱体積で測定する目的で、入射光の集光のため、
シグマ光機株式会社製の円筒面平凸レンズ（ｆ＝１５０ｍｍ）を用いた。
【０１４８】
　倒立型光学顕微鏡３１０は、オリンパス社製の倒立型金属顕微鏡を用いた。
【０１４９】
　対物レンズ３１１は、散乱光の検出のため、オリンパス社製の超長焦点対物レンズ（ｆ
＝　８　ｍｍ）を前記倒立型光学顕微鏡に取り付けた。
【０１５０】
　ミラーには、シグマ光機株式会社製の平面ミラー、ハーフミラー（反射波長５３２ｎｍ
）、ハーフミラー（反射波長４２０～５４０ｎｍ）を用いた。
【０１５１】
　ピンホール３２２、３２４は、シグマ光機株式会社製の口径４００ｎｍを用いた。
【０１５２】
　偏光板２４０、３２１は、シグマ光機株式会社製である。
【０１５３】
　温度測定用としてネツシン社製の白金測温抵抗体、温度調節用として株式会社八光製の
インチサイズカートリッジヒーターを取り付け、恒温セルフォルダーとした。温度は、株
式会社シマデン製のディジタル調節計（製品番号ＳＲ２５３）と株式会社チノー製のサイ
リスタレギュレータ（製品番号ＪＳ－１０２０Ｖ）で設定、調節することができる。
【０１５４】
　また、光散乱装置は、８０ｃｍ×６０ｃｍの防振台の上に組み立てられ、図３のように
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配置した。光散乱装置において、ＸＹＺ座標軸は、図３と同様とする。
【０１５５】
　入射レーザー光を試料セル１００側面に垂直に入射させ、散乱光を角度９０°で検出す
る。セルフォルダー１８０は、ＸＹＺステージに取り付けられておりコンピュータ３６０
制御により三次元方向に走査できるので、散乱光の入射深さ依存性の測定が可能となる。
また場所を走査して測定することで、時間‐空間平均（アンサンブル平均）の相関関数を
厳密に測定することができる(非特許文献１、非特許文献２参照)。
【０１５６】
　入射光は円筒面平凸レンズ２３０により垂直方向に集光され、サンプルに入射する。散
乱光は超長焦点対物レンズ３１１により集光される。２つのレンズにより散乱体積の微小
化が可能となる。
【０１５７】
　波長の違う三つのレーザーは光軸合わせを行い、サンプルの同じ場所に入射するように
設置した。三つのレーザーを用いることで散乱光の波長依存性の測定が可能となる。
【０１５８】
　試料の調製（ポリスチレンラテックス粒子分散溶液の調製）は、次のように実施した。
ポリスチレンラテックス粒子（粒径１７５ｎｍ）を０．２２μｍのメンブレンフィルター
で濾過した蒸留水に分散させた。一日攪拌した後、超音波による分散処理を３０分行った
。測定に用いた試料セル１００は、細かい埃が入らないように光学測定用のレベルの洗浄
を行ない、十分に乾燥させた。このラテックス粒子の分散液を１．２μｍのメンブレンフ
ィルターで濾過しながら石英セルに入れ、蒸発が起きないように密封した。濃度は０．０
０１、０．１、０．３、０．７ｗｔ％（重量パーセント）の４種類を用意した。図１４に
試料セル１００に入れた試料１１０の外観写真を示す。図１４の左から、０．００１、０
．１、０．３、０．７ｗｔ％の濃度の順番に並べてある。
【０１５９】
　次に、緩和時間の光路長依存性の測定結果について説明する。実施例では、第二の外挿
法を用いた。
【０１６０】
　作成したポリスチレンラテックス粒子分散溶液について、本発明で構成した光散乱装置
で測定を行い、光路長ｌを変えて光子相関関数（式８）を決定した。光子相関関数（式８
）から散乱電場の自己相関関数の動的成分（式２１）を求めた。これについて単一指数関
数（式２２）を用いてフィッティングにより解析した。
【０１６１】
　ここで、τＲは緩和時間である。（式２２）式を用いた解析により、光路長ｌに対する
緩和時間τＲの変化が測定された。図１５にその測定結果を示す。多重散乱の理論から光
路長ｌが増加すると散乱回数Ｎ（ｌ）が増えるために緩和時間τＲは減少することが理論
的に示されているが、それに従う結果が得られた。
【０１６２】
　光路長ｌが０（零）になる極限へ外挿し、緩和時間の外挿値τＲ，０を決定できる。図
１５を見ると試料の濃度を変えてもτＲ，０が一致しており、試料の濃度が高くなって白
濁して多重散乱が起きている場合にも分散している粒子の緩和時間を正しく測定できるこ
とが示された。また、濁度が高い０．７ｗｔ％の場合に注目すると、光路長ｌが増えるに
したがって緩和時間τＲが急激に減少することがわかる。従来の測定法で、光路長ｌ＝２
ｍｍの場合に測定した場合を考えるとτＲとτＲ，０とが三倍近く異なる値になっている
ことがわかる。濁度の高い微粒子分散液について、表面の近傍を測定して多重散乱の寄与
を無視する方法（非特許文献５参照）があり、既に製品化されているが、この方法に基づ
くと濁度と光路長によって測定される緩和時間τＲが変わってしまい、真の緩和時間τＲ

，０と大きく異なる値が測定されることがあるということが、この測定結果からも明らか
である。
【０１６３】
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　現状では、ｄｚ＝１ｍｍ、ｄｙ＝１ｍｍの場合、すなわち、光路長ｌ最小値が２ｍｍの
場合、測定の精度が向上する。また、光路長ｌの最小値が３ｍｍの場合であっても、測定
の精度が向上することがわかっている。光路長ｌの最小値を２ｍｍにすることは、表面の
近傍を測定して多重散乱の寄与を無視する方法（非特許文献５参照）に比べると、非常に
容易であり、装置自体のコストを削減できるとともに、測定時の操作を容易（簡便）にす
ることができる。
【０１６４】
　次に、波長依存性の解析結果について説明する。
【０１６５】
　波長の異なるレーザー光を用いて、同様の測定を行った。入射光の波長λの２乗に対し
て緩和時間の外挿値τＲ，０をプロットしたものを図１６に示した。この結果から、入射
光の波長λを変えることにより、緩和時間の波長依存性を測定できることが示された。測
定する粒子が拡散運動をしているときにはこのグラフの傾きから拡散係数Ｄを見積もるこ
とができる。したがって、異なる入射光の波長に対する複数の測定値を用いて拡散係数が
決定できるので精度の向上が期待できる。また、全くの未知試料について測定を行った場
合であっても、波長の異なるレーザー光を用いることによって、散乱角θを９０°に固定
して測定しても、相関関数の波長依存性を測定できることから、未知試料の内部でどのよ
うな緩和現象が起こっているかということについて調べることができるということが、こ
の測定結果からも明らかである。
【０１６６】
　多重散乱の式に注目すると、（式２３）によって散乱回数Ｎ（ｌ）を測定できる。
【０１６７】
【数１６】

【０１６８】
　図１７に実験結果を示した。散乱回数Ｎ（ｌ）は光路長ｌによって増加するが、そのグ
ラフの曲線の形は、濃度に強く依存することが示された。このような散乱回数Ｎ（ｌ）の
測定法はこれまで無かったので、この方法によって、新しい測定量が得られることが明ら
かになった。散乱回数Ｎ（ｌ）は試料内部の粒子の粒径や形状、濃度に強く依存すること
が理論的にも考察されていたが（非特許文献１参照）、具体的な測定法が無かった。この
方法で散乱回数Ｎ（ｌ）を測定すれば、白濁した試料（飲料、塗料など）を希釈すること
なく、分散粒子の粒径や形状の変化を鋭敏に測定できることを示しており、工場のライン
において品質管理などに直ちに応用が可能であることがわかる。
【産業上の利用可能性】
【０１６９】
　本発明に係る光散乱装置および光散乱測定法は、試料が不透明な場合にも光散乱の測定
を可能にする効果を有し、固体、液晶、ゲル、コロイド、高分子溶液、高分子溶融液、電
解質溶液、微生物・細胞小器官・細胞内形質などの微粒子が溶解した溶液における内部構
造とその運動性を測定する場合に有用である。特に、溶液が白濁している場合にも測定可
能となり、特に、白濁したコロイド溶液中の物質の状態、高分子ゲル内部の網目構造、高
分子ゲル網目内部の物質拡散などの評価に用いることができる新しいキャラクタリゼーシ
ョン法として、様々な分野に応用できる。
【図面の簡単な説明】
【０１７０】
【図１】本発明に係る光散乱装置及び光散乱測定法の試料セルとレーザー光との関係を示
す図
【図２】試料セルを三次元で示した図
【図３】光散乱装置の構成の一例を示す図
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【図４】測定する位置の一例を示す図
【図５】相関時間の対数と散乱電場の光子相関関数との関係を時系列に示した図
【図６】図５を光路長ｌ＝０の面へ投影して示した図
【図７】パルス間隔測定器とコンピュータの構成の一例を示す図
【図８】時間間隔を説明する図
【図９】光子相関関数を算出する動作の一例を表すフロー図
【図１０】光路長が異なる光子相関関数を外挿する処理の動作の一例を示すフロー図
【図１１】円筒面平凸レンズを適用することによる利点を説明する図（Ｙ軸方向上から下
へ見た方向）
【図１２】円筒面平凸レンズを適用することによる利点を説明する図（Ｘ軸方向奥から手
前に見た図）
【図１３】円筒面平凸レンズを適用することによる利点を説明する図（斜視図）
【図１４】試料セルに入れた試料の外観を示す写真
【図１５】緩和時間の光路長依存性の測定結果を示す図
【図１６】波長依存性の解析結果を示す図
【図１７】光路長と散乱回数との関係を示す図
【符号の説明】
【０１７１】
　１００　試料セル
　１１０　試料
　１８０　セルフォルダー
　１９０　制御部
　２１０　レーザー光源
　２１１　第一の光源
　２１２　第二の光源
　２１３　第三の光源
　２２１，２２２　ハーフミラー
　２２３　全反射ミラー
　２３０　円筒面平凸レンズ
　２４０、３２１　偏光板
　３１０　倒立型光学顕微鏡
　３１１　対物レンズ
　３１２　光路切替部
　３１３　直角プリズム
　３１４　目視観察部
　３２２、３２４　ピンホール
　３２３　凸レンズ
　３３０　検出器
　３４０　プリアンプ－ディスクリミネータ
　３５０　パルス間隔測定器
　３５１　カウンタ制御部
　３５２　間隔測定部
　３５３　カウンタ
　３５４　ラッチ
　３６０　コンピュータ
　３６１　メモリ
　３６２　演算部
　３６３　発振器
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