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(57)【要約】
【課題】走査型の測定により多点で得られた試料の緩和
データから適切な緩和データを選別してアンサンブル平
均を正確に測定することができる走査型顕微光散乱測定
解析装置および光散乱解析方法を提供する。
【解決手段】走査機構６により走査した各試料位置にお
いて検出した散乱光７に基づく時間平均相関関数－相関
時間の緩和データについて、アンサンブル平均相関関数
を演算する緩和データとして採用するか否かの閾値を異
常な現象に起因する振幅の大きさに基づいて設定する閾
値設定手段と、走査機構６により走査した各試料位置に
おける時間平均相関関数－相関時間の緩和データについ
て、閾値設定手段により設定した閾値に基づいてアンサ
ンブル平均相関関数を演算する緩和データとして採用す
るか否かを選別する緩和データ選別手段とを備えること
を特徴としている。
【選択図】図１
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　試料にレーザ光を入射するレーザ光源と、
　試料をレーザ光源からのレーザ光軸に対して相対移動可能な走査機構と、
　レーザ光源から試料に入射したレーザ光の散乱光を検出する検出手段と、
　走査機構により走査した各試料位置での検出手段による散乱光の検出結果に基づいて時
間平均相関関数－相関時間の緩和データを演算する時間平均相関関数演算手段と、
　走査機構により走査した各試料位置における時間平均相関関数－相関時間の緩和データ
に基づいてアンサンブル平均相関関数－相関時間の緩和データを演算するアンサンブル平
均相関関数演算手段とを備えた走査型顕微光散乱測定解析装置において、
　時間平均相関関数－相関時間の緩和データについて、アンサンブル平均相関関数を演算
する緩和データとして採用するか否かの閾値を異常な現象に起因する振幅の大きさに基づ
いて設定する閾値設定手段と、
　走査機構により走査した各試料位置における時間平均相関関数－相関時間の緩和データ
について、閾値設定手段により設定した閾値に基づいてアンサンブル平均相関関数を演算
する緩和データとして採用するか否かを選別する緩和データ選別手段とを備えることを特
徴とする走査型顕微光散乱測定解析装置。
【請求項２】
　異常な現象に基づく振幅は、緩和成分が少なく横一直線に近い緩和データの振幅、機械
的または電気的な振動による異常振幅、緩和データの裾野における跳ね上がりの振幅、お
よび緩和データの裾野における減少振幅から選ばれる１種以上であることを特徴とする請
求項１に記載の走査型顕微光散乱測定解析装置。
【請求項３】
　閾値設定手段は、閾値の初期値、変化分、および最終値を設定し、
　走査型顕微光散乱測定解析装置は、緩和データ選別手段によりアンサンブル平均相関関
数の演算に採用しないと決定された不採用緩和データ数の全体の緩和データ数に対する割
合について許容範囲の上限値を設定する許容範囲設定手段と、
　不採用緩和データ数の割合が許容範囲設定手段により設定された許容範囲を超える場合
に閾値を初期値から変化分に応じて変更する閾値変更手段と、
　閾値を変化分に応じて最終値まで変更しても不採用緩和データ数が許容範囲を超える場
合にアンサンブル平均相関関数の演算を行わずにエラー信号を出力するエラー信号出力手
段とを備えることを特徴とする請求項１または２に記載の走査型顕微光散乱測定解析装置
。
【請求項４】
　走査機構により走査した各試料位置での散乱光をレーザ光の波長およびレーザ光軸に対
する散乱角から選ばれるいずれかの空間スケールを変更して測定可能な空間スケール変更
手段と、
　走査機構により走査した各試料位置での散乱光の測定結果に基づいて算出したアンサン
ブル平均相関関数－相関時間の緩和データより、空間スケール変更手段により空間スケー
ルを変更した緩和データごとに、逆ラプラス変換により緩和時間分布－緩和時間のピーク
データを演算する緩和時間分布演算手段と、
　空間スケールを変更したそれぞれの緩和時間分布－緩和時間のピークデータについて、
単純緩和、並進運動、および拡散運動の３種類に対応して、緩和時間を相対移動させずに
、または緩和時間を空間スケールの大きさに対して比例的に相対移動させ、あるいは緩和
時間を空間スケールの大きさに対して二乗依存的に相対移動させて、各ピークデータのピ
ーク位置を重ね合せて積算し、単純緩和、並進運動、および拡散運動を分別してピークデ
ータを演算する分別演算手段とを備えることを特徴とする請求項１から３のいずれかに記
載の走査型顕微光散乱測定解析装置。
【請求項５】
　空間スケール変更手段は、試料への入射光軸を揃えた波長の異なる複数のレーザ光源で
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あり、空間スケールとしてレーザ光の波長を変更することを特徴とする請求項４に記載の
走査型顕微光散乱測定解析装置。
【請求項６】
　空間スケール変更手段は、試料からの散乱光のレーザ光軸に対する散乱角を変更可能な
散乱角変更手段であり、空間スケールとして散乱角を変更することを特徴とする請求項４
に記載の走査型顕微光散乱測定解析装置。
【請求項７】
　試料が上面に位置する開口部を有する試料ステージと、
　開口部の下方に配置され検出手段に散乱光を導入する光学系の一部を構成する対物レン
ズと、
　対物レンズの上面に、対物レンズの上面の周縁部近傍のうち一部を散乱光通過部として
開放しそれ以外の部分を覆うように配置され、レーザ光を入射した試料から開口部を通過
した散乱光を対物レンズの上面のうち散乱光通過部のみから入射させることによりレーザ
光軸に対する散乱角を規定するカバー部材とを備えることを特徴とする請求項１から６の
いずれかに記載の走査型顕微光散乱測定解析装置。
【請求項８】
　試料面に対向配置された対物レンズと、
　対物レンズの下面側の光学系に配置され、レーザ光を入射した試料からの散乱光のレー
ザ光軸に対する散乱角を規定する散乱光通過孔が設けられた散乱角選択フィルタとを備え
ることを特徴とする請求項１から６のいずれかに記載の走査型顕微光散乱測定解析装置。
【請求項９】
　レーザ光源から試料にレーザ光を入射し、試料をレーザ光軸に対して相対移動させて走
査し各試料位置からの散乱光を検出する走査型顕微光散乱による光散乱解析方法において
、
　走査した各試料位置での散乱光の検出結果に基づいて得られる時間平均相関関数－相関
時間の緩和データについて、アンサンブル平均相関関数を演算する緩和データとして採用
するか否かの閾値を異常な現象に起因する振幅の大きさに基づいて設定する工程と、
　走査した各試料位置での散乱光の検出結果に基づいて、各試料位置における時間平均相
関関数－相関時間の緩和データを演算する工程と、
　走査した各試料位置における時間平均相関関数－相関時間の緩和データについて、設定
した閾値に基づいてアンサンブル平均相関関数を演算する緩和データとして採用するか否
かを選別する工程と、
　設定した閾値に基づいてアンサンブル平均相関関数を演算する緩和データとして選別し
た緩和データ群に基づいてアンサンブル平均相関関数－相関時間の緩和データを演算する
工程とを含むことを特徴とする光散乱解析方法。
【請求項１０】
　異常な現象に基づく振幅は、緩和成分が少なく横一直線に近い緩和データの振幅、機械
的または電気的な振動による異常振幅、緩和データの裾野における跳ね上がりの振幅、お
よび緩和データの裾野における減少振幅から選ばれる１種以上であることを特徴とする請
求項９に記載の光散乱解析方法。
【請求項１１】
　閾値の初期値、変化分、および最終値を設定する工程と、
　閾値に基づいてアンサンブル平均相関関数の演算に採用しないと決定された不採用緩和
データ数の全体の緩和データ数に対する割合について許容範囲の上限値を設定する工程と
、
　走査した各試料位置における時間平均相関関数－相関時間の緩和データを演算した結果
、不採用緩和データ数の割合が設定された許容範囲を超える場合に閾値を初期値から変化
分に応じて変更する工程と、
　閾値を変化分に応じて最終値まで変更しても不採用緩和データ数が許容範囲を超える場
合にアンサンブル平均相関関数の演算を行わずにエラー信号を出力する工程とを含むこと
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を特徴とする請求項９または１０に記載の光散乱解析方法。
【請求項１２】
　走査した各試料位置での散乱光をレーザ光の波長およびレーザ光軸に対する散乱角から
選ばれるいずれかの空間スケールを変更して測定する工程と、
　走査した各試料位置での散乱光の測定結果に基づいて算出したアンサンブル平均相関関
数－相関時間の緩和データより、空間スケール変更手段により空間スケールを変更した緩
和データごとに、逆ラプラス変換により緩和時間分布－緩和時間のピークデータを演算す
る工程と、
　空間スケールを変更したそれぞれの緩和時間分布－緩和時間のピークデータについて、
単純緩和、並進運動、および拡散運動の３種類に対応して、緩和時間を相対移動させずに
、または緩和時間を空間スケールの大きさに対して比例的に相対移動させ、あるいは緩和
時間を空間スケールの大きさに対して二乗依存的に相対移動させて、各ピークデータのピ
ーク位置を重ね合せて積算し、単純緩和、並進運動、および拡散運動を分別してピークデ
ータを演算する工程とを含むことを特徴とする請求項９～１１のいずれかに記載の光散乱
解析方法。
【請求項１３】
　試料への入射光軸を揃えた波長の異なる複数のレーザ光源を用いて、空間スケールとし
てレーザ光の波長を変更することを特徴とする請求項１２に記載の光散乱解析方法。
【請求項１４】
　空間スケールとして、試料からの散乱光のレーザ光軸に対する散乱角を変更することを
特徴とする請求項１２に記載の光散乱解析方法。

【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、走査型顕微光散乱測定解析装置および光散乱解析方法に関するものである。
【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。
【０００３】
　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ため光の波長以下（１μｍ以下
から０．１ｎｍ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。
【０００４】
　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。一方、動的光散乱法をゲル、液晶、コロイド等の微細構
造が複雑な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、実用化には至
っていなかった。これは、ゲル等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主な要
因である。
【０００５】
　特にゲルにおいては、大部分が水で溶質が少ないこと、溶媒と溶質の誘電率が近く光に
対するコントラストがつきにくいこと、本質的に不均一な構造であり様々なスケールの不
均一性が混在するため散乱光は場所に強く依存すること等から動的光散乱法による測定の
実用化が困難であった。
【０００６】
　このような背景において、本発明者らは、ゲルの不均一性を克服するものとして走査型
顕微光散乱（ＳＭＩＬＳ）を開発した（非特許文献１～４、特許文献１）。そして走査型
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顕微散乱により不均一性に起因する散乱光の過剰成分を厳密に考慮し、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開発された（
非特許文献１～３参照）。
【０００７】
　走査型顕微光散乱は、入射光の集光部と、散乱光の検出部に対物レンズを用いることで
散乱体積を直径数μｍに絞り、走査機構により数μｍ間隔で測定位置を変えながら微小な
散乱体積についての動的光散乱測定：を行うことができる。走査型顕微光散乱は微小な領
域をピックアップして内部を測定でき、多数の点を連続的に測定して不均一な系でも厳密
な平均量を測定することができる。
【０００８】
　そして不均質または格段に微量な試料、高粘度や複雑な形状など、これまで測定が困難
だった範囲の測定ができるようになり、動的揺らぎを分析する原理に基づくことでナノス
ケールの構造に関する情報が得られるため、非常に広い時空間領域（１００ｎｓ～１ｈ，
０．１ｎｍ～数ｍｍ）をカバーすることができる。
【０００９】
　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ゲルの微細な内部
構造を非破壊、非接触でそのまま測定する実用的な方法が確立した。この走査型顕微光散
乱測定解析装置は、ゲル解析用途等の製品化が期待されている。例えば、高強度ゲルを活
かした新しい機能性材料の研究が盛んに行われつつあるが、中でもＤＮ（Ｄｏｕｂｌｅ　
Ｎｅｔｗｏｒｋ）ゲルは、含水率９０％で破断応力１０～４０ＭＰａと、大量の溶媒を含
みながらもゴムや生体軟骨に匹敵する強度を持つゲルである（非特許文献５）。このＤＮ
ゲルの構造解析ができれば、製品製造工程におけるゲル使用量の低減等において効果をも
たらすと考えられる。
【先行技術文献】
【特許文献】
【００１０】
【特許文献１】特許第４５１７１４５号明細書
【非特許文献】
【００１１】
【非特許文献１】Ｈ．Ｆｕｒｕｋａｗａ，Ｋ．Ｈｏｒｉｅ，Ｒ．Ｎｏｚａｋｉ，Ｍ．Ｏｋ
ａｄａ，”Ｓｗｅｌｌｉｎｇ－ｉｎｄｕｃｅｄ　ｍｏｄｕｌａｔｉｏｎ　ｏｆ　ｓｔａｔ
ｉｃ　ａｎｄ　ｄｙｎａｍｉｃ　ｆｌｕｃｔｕａｉｏｎｓ　ｉｎ　ｐｏｌｙａｃｒｙｌａ
ｍｉｄｅ　ｇｅｌｓ　ｏｂｓｅｒｖｅｄ　ｂｙ　ｓｃａｎｎｉｎｇ　ｍｉｃｒｏ　ｓｃｏ
ｐｉｃ　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，”Ｄｙｎａｍｉ
ｃ　Ｌｉｇｈｔ　Ｓｃａｔｔｅｒｉｎｇ　ｆｒｏｍ　Ｓｔａｔｉｃ　ａｎｄ　Ｄｙｎａｍ
ｉｃ　Ｆｌｕｃｔｕａｔｉｏｎｓ　ｉｎ　Ｉｎｈｏｍｏｇｅｎｅｏｕｓ　Ｍｅｄｉａ”，
Ｊ．Ｐｈｙｓ．Ｓｏｃ．Ｊ．，７１，２００２，ｐ．２８７３－２８８０
【非特許文献４】古川英光、「ゲルの階層的な内部構造と走査型顕微鏡光散乱」大塚電子
（株）光散乱ジャーナルＬＳアドバンスＶｏｌ．８　２００９年１２月１日発行
【非特許文献５】Ｊ．Ｐ．Ｇｏｎｇ，Ｙ．Ｋａｔｓｕｙａｍａ，Ｔ．Ｋｕｒｏｋａｗａ，
Ｙ．Ｏｓａｄａ，Ａｄｖ．Ｍａｔｅｒ．，１５，１１５５－１１５８（２００３）
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１２】
　しかしながら、走査型顕微光散乱測定解析装置には、次のような点が求められている。
【００１３】
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　第１に、上記したようにゲル状の試料には一見透明に見えても試料の内部に屈折率の濃
淡やコントラストがあるため散乱した光の強さが測定する場所に強く依存する。従って強
い散乱光強度のデータほど解析に適さないデータが含まれる場合が多い。
【００１４】
　そのため試料中の多くの位置で測定したり、一度に多くの位置を測定するという方法が
採られているが、従来のアンサンブル平均の取り方では試料中の多くの位置で測定した緩
和データを単純に数平均するため、解析に適さない緩和データに統計的な重みが掛かり、
平均した後の緩和データの正確性を低下させる要因となっている。
【００１５】
　第２に、緩和データの中には、単純緩和（寿命）、並進運動（速度）、拡散運動（拡散
係数）の３つの情報が含まれているが、専門家でないと緩和データの解釈は難しく、容易
な判別ができない。そのため試料に応じたこれら３つの情報を専門家でなくとも容易に判
別できることが求められている。
【００１６】
　第３に、従来の走査型顕微光散乱においては測定する散乱角を規定するために分光器と
しての形態をとることが多く、微量な生体試料を測定すること等が困難である。そのため
、散乱角を簡易な構成で規定することができ、散乱角を規定する構成を走査型顕微光散乱
に容易に組み込む技術が望まれている。
【００１７】
　本発明は、以上の通りの事情に鑑みてなされたものであり、走査型の測定により多点で
得られた試料の緩和データから適切な緩和データを選別してアンサンブル平均を正確に測
定することができる走査型顕微光散乱測定解析装置および光散乱解析方法を提供すること
を課題としている。
【００１８】
　また、緩和データに含まれる単純緩和、並進運動、拡散運動の情報を容易に判別するこ
とができる走査型顕微光散乱測定解析装置および光散乱解析方法を提供することを課題と
している。
【００１９】
　さらに、散乱光の散乱角を簡易な構成で規定することができ、散乱角を規定する構成を
走査型顕微光散乱に容易に組み込むことができる走査型顕微光散乱測定解析装置および光
散乱解析方法を提供することを課題としている。
【課題を解決するための手段】
【００２０】
　上記の課題を解決するために、本発明の走査型顕微光散乱測定解析装置は、
　試料にレーザ光を入射するレーザ光源と、
　試料をレーザ光源からのレーザ光軸に対して相対移動可能な走査機構と、
　レーザ光源から試料に入射したレーザ光の散乱光を検出する検出手段と、
　走査機構により走査した各試料位置での検出手段による散乱光の検出結果に基づいて時
間平均相関関数－相関時間の緩和データを演算する時間平均相関関数演算手段と、
　走査機構により走査した各試料位置における時間平均相関関数－相関時間の緩和データ
に基づいてアンサンブル平均相関関数－相関時間の緩和データを演算するアンサンブル平
均相関関数演算手段とを備えた走査型顕微光散乱測定解析装置において、
　時間平均相関関数－相関時間の緩和データについて、アンサンブル平均相関関数を演算
する緩和データとして採用するか否かの閾値を異常な現象に起因する振幅の大きさに基づ
いて設定する閾値設定手段と、
　走査機構により走査した各試料位置における時間平均相関関数－相関時間の緩和データ
について、閾値設定手段により設定した閾値に基づいてアンサンブル平均相関関数を演算
する緩和データとして採用するか否かを選別する緩和データ選別手段とを備えることを特
徴としている。
【００２１】
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　この走査型顕微光散乱測定解析装置おいては、異常な現象に基づく振幅は、緩和成分が
少なく横一直線に近い緩和データの振幅、機械的または電気的な振動による異常振幅、緩
和データの裾野における跳ね上がりの振幅、および緩和データの裾野における減少振幅か
ら選ばれる１種以上であることが好ましい。
【００２２】
　この走査型顕微光散乱測定解析装置おいては、閾値設定手段は、閾値の初期値、変化分
、および最終値を設定し、
　走査型顕微光散乱測定解析装置は、緩和データ選別手段によりアンサンブル平均相関関
数の演算に採用しないと決定された不採用緩和データ数の全体の緩和データ数に対する割
合について許容範囲の上限値を設定する許容範囲設定手段と、
　不採用緩和データ数の割合が許容範囲設定手段により設定された許容範囲を超える場合
に閾値を初期値から変化分に応じて変更する閾値変更手段と、
　閾値を変化分に応じて最終値まで変更しても不採用緩和データ数が許容範囲を超える場
合にアンサンブル平均相関関数の演算を行わずにエラー信号を出力するエラー信号出力手
段とを備えることが好ましい。
【００２３】
　この走査型顕微光散乱測定解析装置おいては、走査機構により走査した各試料位置での
散乱光をレーザ光の波長およびレーザ光軸に対する散乱角から選ばれるいずれかの空間ス
ケールを変更して測定可能な空間スケール変更手段と、
　走査機構により走査した各試料位置での散乱光の測定結果に基づいて算出したアンサン
ブル平均相関関数－相関時間の緩和データより、空間スケール変更手段により空間スケー
ルを変更した緩和データごとに、逆ラプラス変換により緩和時間分布－緩和時間のピーク
データを演算する緩和時間分布演算手段と、
　空間スケールを変更したそれぞれの緩和時間分布－緩和時間のピークデータについて、
単純緩和、並進運動、および拡散運動の３種類に対応して、緩和時間を相対移動させずに
、または緩和時間を空間スケールの大きさに対して比例的に相対移動させ、あるいは緩和
時間を空間スケールの大きさに対して二乗依存的に相対移動させて、各ピークデータのピ
ーク位置を重ね合せて積算し、単純緩和、並進運動、および拡散運動を分別してピークデ
ータを演算する分別演算手段とを備えることが好ましい。
【００２４】
　この走査型顕微光散乱測定解析装置おいては、空間スケール変更手段は、試料への入射
光軸を揃えた波長の異なる複数のレーザ光源であり、空間スケールとしてレーザ光の波長
を変更することが好ましい。
【００２５】
　この走査型顕微光散乱測定解析装置おいては、空間スケール変更手段は、試料からの散
乱光のレーザ光軸に対する散乱角を変更可能な散乱角変更手段であり、空間スケールとし
て散乱角を変更することが好ましい。
【００２６】
　この走査型顕微光散乱測定解析装置おいては、試料が上面に位置する開口部を有する試
料ステージと、
　開口部の下方に配置され検出手段に散乱光を導入する光学系の一部を構成する対物レン
ズと、
　対物レンズの上面に、対物レンズの上面の周縁部近傍のうち一部を散乱光通過部として
開放しそれ以外の部分を覆うように配置され、レーザ光を入射した試料から開口部を通過
した散乱光を対物レンズの上面のうち散乱光通過部のみから入射させることによりレーザ
光軸に対する散乱角を規定するカバー部材とを備えることが好ましい。
【００２７】
　この走査型顕微光散乱測定解析装置おいては、試料面に対向配置された対物レンズと、
　対物レンズの下面側の光学系に配置され、レーザ光を入射した試料からの散乱光のレー
ザ光軸に対する散乱角を規定する散乱光通過孔が設けられた散乱角選択フィルタとを備え
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ることが好ましい。
【００２８】
　また上記の課題を解決するために、本発明の光散乱解析方法は、レーザ光源から試料に
レーザ光を入射し、試料をレーザ光軸に対して相対移動させて走査し各試料位置からの散
乱光を検出する走査型顕微光散乱による光散乱解析方法において、
　走査した各試料位置での散乱光の検出結果に基づいて得られる時間平均相関関数－相関
時間の緩和データについて、アンサンブル平均相関関数を演算する緩和データとして採用
するか否かの閾値を異常な現象に起因する振幅の大きさに基づいて設定する工程と、
　走査した各試料位置での散乱光の検出結果に基づいて、各試料位置における時間平均相
関関数－相関時間の緩和データを演算する工程と、
　走査した各試料位置における時間平均相関関数－相関時間の緩和データについて、設定
した閾値に基づいてアンサンブル平均相関関数を演算する緩和データとして採用するか否
かを選別する工程と、
　設定した閾値に基づいてアンサンブル平均相関関数を演算する緩和データとして選別し
た緩和データ群に基づいてアンサンブル平均相関関数－相関時間の緩和データを演算する
工程とを含むことを特徴としている。
【００２９】
　この光散乱解析方法おいては、異常な現象に基づく振幅は、緩和成分が少なく横一直線
に近い緩和データの振幅、機械的または電気的な振動による異常振幅、緩和データの裾野
における跳ね上がりの振幅、および緩和データの裾野における減少振幅から選ばれる１種
以上であることが好ましい。
【００３０】
　この光散乱解析方法おいては、閾値の初期値、変化分、および最終値を設定する工程と
、
　閾値に基づいてアンサンブル平均相関関数の演算に採用しないと決定された不採用緩和
データ数の全体の緩和データ数に対する割合について許容範囲の上限値を設定する工程と
、
　走査した各試料位置における時間平均相関関数－相関時間の緩和データを演算した結果
、不採用緩和データ数の割合が設定された許容範囲を超える場合に閾値を初期値から変化
分に応じて変更する工程と、
　閾値を変化分に応じて最終値まで変更しても不採用緩和データ数が許容範囲を超える場
合にアンサンブル平均相関関数の演算を行わずにエラー信号を出力する工程とを含むこと
が好ましい。
【００３１】
　この光散乱解析方法おいては、走査した各試料位置での散乱光をレーザ光の波長および
レーザ光軸に対する散乱角から選ばれるいずれかの空間スケールを変更して測定する工程
と、
　走査した各試料位置での散乱光の測定結果に基づいて算出したアンサンブル平均相関関
数－相関時間の緩和データより、空間スケール変更手段により空間スケールを変更した緩
和データごとに、逆ラプラス変換により緩和時間分布－緩和時間のピークデータを演算す
る工程と、
　空間スケールを変更したそれぞれの緩和時間分布－緩和時間のピークデータについて、
単純緩和、並進運動、および拡散運動の３種類に対応して、緩和時間を相対移動させずに
、または緩和時間を空間スケールの大きさに対して比例的に相対移動させ、あるいは緩和
時間を空間スケールの大きさに対して二乗依存的に相対移動させて、各ピークデータのピ
ーク位置を重ね合せて積算し、単純緩和、並進運動、および拡散運動を分別してピークデ
ータを演算する工程とを含むことが好ましい。
【００３２】
　この光散乱解析方法おいては、試料への入射光軸を揃えた波長の異なる複数のレーザ光
源を用いて、空間スケールとしてレーザ光の波長を変更することが好ましい。



(9) JP 2012-194165 A 2012.10.11

10

20

30

40

50

【００３３】
　この光散乱解析方法おいては、空間スケールとして、試料からの散乱光のレーザ光軸に
対する散乱角を変更することが好ましい。
【発明の効果】
【００３４】
　本発明の走査型顕微光散乱測定解析装置によれば、走査型の測定により多点で得られた
試料の緩和データから適切な緩和データを選別してアンサンブル平均を正確に測定するこ
とができる。また、緩和データに含まれる単純緩和、並進運動、拡散運動の情報を容易に
判別することができる。さらに、散乱光の散乱角を簡易な構成で規定することができ、散
乱角を規定する構成を走査型顕微光散乱に容易に組み込むことができる。
【００３５】
　本発明の光散乱解析方法によれば、走査型の測定により多点で得られた試料の緩和デー
タから適切な緩和データを選別してアンサンブル平均を正確に測定することができる。ま
た、緩和データに含まれる単純緩和、並進運動、拡散運動の情報を容易に判別することが
できる。
【図面の簡単な説明】
【００３６】
【図１】本発明の走査型顕微光散乱測定解析装置の実施形態を概略的に示した図である。
【図２】光散乱測定解析の一例を示すフローチャートである。
【図３】走査機構により走査した各試料位置での散乱光検出、時間平均相関関数－相関時
間の緩和データの演算と閾値による選別、および選別された緩和データに基づくアンサン
ブル平均相関関数－相関時間の緩和データの演算を説明する図である。
【図４】時間平均相関関数－相関時間の緩和データにおける異常な現象に基づく振幅と閾
値の設定の例を示した図である。
【図５】アンサンブル平均相関関数－相関時間の緩和データと逆ラプラス変換により得ら
れる緩和時間分布－緩和時間のピークデータを示した図である。
【図６】空間スケールを変更した測定による単純緩和、並進運動、拡散運動のそれぞれの
緩和時間分布－緩和時間のピークデータのずれ方を示した図である。
【図７】空間スケールを変更した測定による並進運動の緩和時間分布－緩和時間のピーク
データの分別方法を説明する図である。
【図８】本発明の走査型顕微光散乱測定解析装置の別の実施形態を概略的に示した図であ
る。
【図９】本発明の走査型顕微光散乱測定解析装置の別の実施形態を概略的に示した図であ
る。
【発明を実施するための形態】
【００３７】
　以下に、図面を参照しながら本発明の実施形態について説明する。
【００３８】
　図１は、本発明の走査型顕微光散乱測定解析装置の実施形態を概略的に示した図である
。
【００３９】
　この走査型顕微光散乱測定解析装置１は、試料５にレーザ光３を入射するレーザ光源２
と、試料５をレーザ光源２からのレーザ光軸に対して相対移動可能な走査機構６と、レー
ザ光源２から試料５に入射したレーザ光３の散乱光７を検出する検出手段１１とを備えて
いる。
【００４０】
　レーザ光源２は、例えば可視光領域の波長のレーザ光３を出射するものを用いることが
でき、Ｈｅ－Ｎｅ（ヘリウムーネオン）レーザ（λ＝６３２．８ｎｍ）、半導体レーザ（
λ＝４７３ｎｍ、５３２ｎｍ、６７１ｎｍ等）、Ｈｅ－Ｃｄ（ヘリウムーカドミウム）レ
ーザ（λ＝４４２ｎｍ）等を用いることができる。
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【００４１】
　また図１に示すように、レーザ光源２に加えて、試料５への入射光軸を揃えた波長の異
なる複数のレーザ光源２ａ、２ｂを用いることもできる。これらはハーフミラーや全反射
ミラーを配置してそれぞれのレーザ光源２、２ａ、２ｂが時分割で出射するように構成す
ることができる。この実施形態では、レーザ光源２としてＨｅ－Ｎｅレーザ、レーザ光源
２ａとして半導体レーザ、レーザ光源２ｂとしてＨｅ－Ｃｄレーザを用いている。
【００４２】
　試料５は、測定の対象となる物質であり、透明、不透明のいずれであってもよく、ゲル
、固体、液晶、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
・細胞内形質等の微粒子が溶解した溶液等を挙げることができる。例えば、不均質なもの
や透明度が低いもの、高粘度で複雑な形状をしたものでも試料５として測定、解析するこ
とができる。
【００４３】
　レーザ光源２からのレーザ光３は、入射側の光学系４を通じて試料５に入射する。光学
系４は、集光用の対物レンズ等から構成することができる。例えば、レーザ光３を集光す
る円筒面平凸レンズと、垂直偏光ではない余分な成分を取り除く偏光板を入射側の光学系
４として配置することができる。
【００４４】
　試料５は、必要に応じてレーザ光３に対して透明な試料セル等に収容される。試料５は
、走査機構６によりレーザ光源２からのレーザ光軸に対して相対移動可能であり、コンピ
ュータ１３の指示により走査機構６の制御部を駆動し、試料５の位置を三次元に、例えば
ＸＹＺ軸の座標を用いて移動させる。
【００４５】
　試料５に入射したレーザ光３が試料５を通過する際に散乱する散乱光７は、レーザ光３
から所定の散乱角８の方向において検出側の光学系１０に導入される。散乱角８は、０°
～１８０°の間で設定することができ、散乱角調節機構９によりレーザ光３の光軸と光学
系１０とを相対的に回転移動させて散乱角８を変更することができる。
【００４６】
　検出側の光学系１０は、例えば、試料５から散乱した散乱光７を集光する対物レンズ、
散乱光７の光路を変更するプリズム、偏光板、散乱光７を通過させるピンホールやスリッ
ト、散乱光７の効率を上げる凸レンズ等を適宜に配置して構成することができる。
【００４７】
　検出手段１１は、散乱光７を検出し電気信号に変換する。検出手段１１として、例えば
光電子増倍管やアバランシェダイオード等を用いることができる。
【００４８】
　検出手段１１からの電気信号は、信号処理部１２により処理されデジタル信号としてコ
ンピュータ１３に入力される。信号処理部１２は、例えば、プリアンプ－ディスクリミネ
ータ、パルス間隔測定器、コンピュータ１３とのインターフェースとしてのデジタル入力
回路等を適宜に用いて構成することができる。
【００４９】
　コンピュータ１３は、試料５の走査機構６や散乱角調節機構９を制御する。また後述す
る処理により、検出手段１１からの信号処理部１２を通じて入力された時系列の散乱光デ
ータの解析を行う。走査機構６により走査した各試料位置における時系列の散乱光データ
に基づいて各試料位置における散乱光強度の時間平均相関関数（自己相関関数）が演算さ
れ、これらを後述の閾値により選別した後にアンサンブル平均を取り、最終的には緩和時
間分布が得られる。
【００５０】
　走査型顕微鏡光散乱は、ナノ構造の情報を数分から３０分程度の短時間の分析で簡便に
得ることができる技術であり、例えば１μＬ程度の微量ゲル状試料５を走査型顕微鏡光散
乱により光学的に測定し後述するような適切な統計処理を施すことにより、試料５内部の
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ナノメートルサイズの網目構造を非破壊、非接触で定量的に測定することができる。走査
機構６によりゲルの試料５の微小な内部領域において多数の点をピックアップし連続的に
走査を行い適切な統計処理をすることで不均質な試料５でも厳密な平均量を測定できる。
これにより、含水率に基づいた分析では得ることのできないナノスケールの網目サイズ分
布を定量的に分析することができ、例えば１０μｍステップで１ｍｍ立方（＝１μＬ）の
ゲルの試料５の領域内の１００カ所を走査測定することにより、網目サイズの分布関数を
定量的に決定し、微量な試料５の内部のナノ網目構造についての情報を視覚的・直感的に
把握することができる。ゲルの試料５の構造解析の場合、走査型顕微光散乱で測定可能な
網目サイズは通常１ｎｍ～１０μｍ程度であり、網目サイズの平均値だけでなく分布の形
状も決定できる。
【００５１】
　コンピュータ１３は、データを演算処理する演算部と、各処理を実行する際にデータを
保持し、読み込み、書き込む記憶部とを有している。またＣＰＵ（Ｃｅｎｔｒａｌ　Ｐｒ
ｏｃｅｓｓｉｎｇ　Ｕｎｉｔ）等のコンピュータ１３の処理全体（演算部の処理実行も含
む）を制御する手段を有している。
【００５２】
　コンピュータ１３の演算部は、記憶部に格納されている時系列の散乱光データを用いて
、時間平均相関関数を算出する。散乱光データの取得と時間平均相関関数の算出には、非
特許文献１、２、特許文献１に記載の方法を適用することができる。走査型顕微光散乱を
用いると試料５内部の多くの位置で連続的に時間平均相関関数ｇｔ

（２）（ｑ，τ）を測
定することができる。ここで、τは相関時間、ｑは散乱ベクトルを表す。また、下付き添
字のｔは時間平均であること、上付き添宇の（２）は二次の相関関数であることを表して
いる。
【００５３】
　この試料５内部の各位置で測定された多くのｇｔ

（２）（ｑ，τ）を用いて、アンサン
ブル平均相関関数ｇｅｎ

（１）（ｑ，τ）を次式を用いて厳密に決定できる（Ｈ．Ｆｕｒ
ｕｋａｗａ，Ｓ．Ｈｉｒｏｔｓｕ，Ｊ．Ｐｈｙｓ．Ｓｏｃ．Ｊｐｎ．，７１，２８７３－
２８８０（２００２））。
【００５４】
【化１】

【００５５】
　ここで、Ｉは散乱光強度、γは装置定数である。また、下付き添字のｓｐは空間平均、
ｅｎはアンサンブル平均であること、上付き添字の（１）は一次の相関関数であることを
表している。１つの試料５の中の多くの場所で時間平均相関関数を細かく測定することで
、正確に測定されたデータが適切に積算され、最終的に誤差の小さい結果が得られる。
【００５６】
　信号処理部１２とコンピュータ１３の演算部により各データの取得が行われる。これら
は次に説明する時間平均相関関数演算手段、アンサンブル平均相関関数演算手段、閾値設
定手段、緩和データ選別手段、許容範囲設定手段、閾値変更手段、エラー信号出力手段、
緩和時間分布演算手段、および分別演算手段として機能する。
【００５７】
　検出手段１１から信号処理部１２により処理された時系列の散乱光データ、時間平均相
関関数－相関時間の緩和データ、アンサンブル平均相関関数－相関時間の緩和データ、緩
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和時間分布－緩和時間のピークデータはコンピュータ１３の記憶部に格納することができ
る。また、次に説明する各データ処理は、アルゴリズムに基づく解析プログラムによりコ
ンピュータ１３の演算部に実行させることができる。解析プログラムは、コンピュータ１
３に読み込まれることにより実行可能なプログラムとして記録媒体に記録することができ
る。
【００５８】
　この実施形態では、まず図１および図３に示すように、走査機構６により走査した各試
料位置での検出手段１１による散乱光７の検出結果に基づいて時間平均相関関数－相関時
間の緩和データを演算し、この緩和データについて次に説明する閾値による緩和データの
選別を行った後、選別された緩和データに基づいてアンサンブル平均相関関数－相関時間
の緩和データを演算する。
【００５９】
　図２は、光散乱測定解析の一例を示すフローチャートである。フローチャートに沿って
説明すると、まずコンピュータ１３の閾値設定手段は、時間平均相関関数－相関時間の緩
和データについて、アンサンブル平均相関関数を演算する緩和データとして採用するか否
かの閾値を異常な現象に起因する振幅の大きさに基づいて設定する（Ｓ１）。
【００６０】
　この実施形態では、異常な現象に基づく振幅として、図４（ａ）に示すような緩和成分
が少なく横一直線に近い緩和データの振幅、図４（ｂ）に示すような機械的または電気的
な振動による異常振幅、図４（ｃ）に示すような緩和データの裾野における跳ね上がりの
振幅、および図４（ｄ）に示すような緩和データの裾野における減少振幅について閾値（
１）～閾値（４）を設定する。
【００６１】
　図４（ａ）では、緩和成分が少なく、横一直線に見えるデータについて、閾値（１）を
設定する。横軸（相関時間）における所定位置での緩和成分の振幅Ａが閾値（１）よりも
小さい場合に緩和データを不採用にする。自己相関関数ｇｔ

（１）（τ）（以下ｇｔ
（２

）（ｑ，τ）をｇｔ
（１）（τ）と略記）のτ＝０における振幅Ａは理論的には散乱光に

含まれる動的揺らぎ成分と静的揺らぎ成分の比に関係しており、動的揺らぎ成分が少なく
なる程振幅Ａは小さくなる（Ｈ．Ｆｕｒｕｋａｗａ，Ｓ．Ｈｉｒｏｔｓｕ，Ｊ．Ｐｈｙｓ
．Ｓｏｃ．Ｊｐｎ．，７１，２８７３－２８８０（２００２））。一方、実験的には、振
幅Ａが小さくなりすぎると測定時のノイズの揺らぎを受けて正確な測定が難しくなるため
、例えば測定精度の有効桁数を３桁程度とするのであれば、ノイズの少ない状況で測定し
たとしてもＡ＜０．０１となるような場合の緩和データは解析に利用できないと考えられ
る。
【００６２】
　図４（ｂ）では、望ましくない機械的または電気的な振動、主に５０Ｈｚ（ハムノイズ
）が入っている緩和データについて、横軸（相関時間）における該当部分の振動の振幅Ｂ
について閾値（２）を設定し、それよりも大きな振幅であれば緩和データを不採用にする
。
【００６３】
　図４（ｃ）では、測定時間内に緩和しない現象において緩和データの裾野が上方向に跳
ね上がる場合があるが、この異常について閾値（３）を設定し、横軸（相関時間）におけ
る裾野の所定位置での跳ね上がりの振幅Ｃが閾値（３）よりも大きな場合は緩和データを
不採用にする。振幅Ｃについては緩和データの裾野の下限（ベースライン）の計算方法に
もよる。図中にここでのベースラインの計算範囲を示した。
【００６４】
　図４（ｄ）では、測定時間内に緩和しない現象において緩和データの裾野が下方向に大
きく下がる場合があるが、この異常について閾値（４）を設定している。すなわち、緩和
データの裾野が下方向に大きく下がることにより、緩和データの裾野が理論的な下限（ベ
ースライン）である１を下回る場合もある。そこで閾値（４）を設定し、横軸（相関時間
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）における所定位置での下方向への振幅Ｄが閾値（４）よりも大きな場合は緩和データを
不採用にする。
【００６５】
　閾値（２）－（４）の設定の仕方は図中に示したτ＝０における振幅αと比較すべきで
あるが、例えば測定精度の有効桁数を３桁程度とするのであれば、Ｂ，Ｃ，Ｄ＞０．０１
αとなるような場合の緩和データは解析に利用できないと考えられる。
【００６６】
　そして閾値設定手段は、閾値の初期値、変化分、および最終値を設定する。これらの設
定値は試料５の種類や測定条件等により適正値は異なり特に限定されないが、一例として
、閾値（１）の場合は初期値０．１～０．２程度、最終値０．０１～０．１程度として変
化分を－０．００１～－０．０１程度とすることができる。閾値（２）－（４）の場合は
初期値０．０１α～０．１α程度、最終値０．１α～０．２α程度として変化分を０．０
０１～０．０１程度とすることができる。
【００６７】
　また、コンピュータ１３の許容範囲設定手段は、後述する緩和データ選別手段によりア
ンサンブル平均相関関数の演算に採用しないと決定された不採用緩和データ数の全体の緩
和データ数に対する割合について許容範囲を設定する（図２、Ｓ２）。具体的には、上記
のように設定した閾値（１）～閾値（４）に基づく不採用のデータ数を全体の何％まで許
容するかを設定する。例えば、許容範囲を１０％以下とした場合には、まず閾値（１）～
閾値（４）の初期値の組み合わせで不採用緩和データ数を数え、それが許容範囲である１
０％以下であれば不採用緩和データを取り除いてアンサンブル平均相関関数－相関時間の
緩和データを演算する。
【００６８】
　次に、図１および図３左側に示すように走査機構６により試料５を走査し、各試料位置
での検出手段１１による散乱光７の検出を行う（図２、Ｓ３）。これにより各試料位置で
の時系列の散乱光データが取得される。
【００６９】
　次に、コンピュータ１３の時間平均相関関数演算手段は、走査機構６により走査した各
試料位置での時系列の散乱光データに基づいて時間平均相関関数－相関時間の緩和データ
を演算する（図２、Ｓ４）。この時間平均相関関数－相関時間の緩和データはコンピュー
タ１３の記憶部に格納される。
【００７０】
　次に、コンピュータ１３の緩和データ選別手段は、走査機構６により走査した各試料位
置における時間平均相関関数－相関時間の緩和データについて、閾値設定手段により設定
した閾値（１）～閾値（４）の初期値に基づいてアンサンブル平均相関関数を演算する緩
和データとして採用するか否かを選別する（図２、Ｓ５）。
【００７１】
　そして不採用緩和データ数の割合が許容範囲設定手段により設定された許容範囲内に収
まっている場合には、選別された緩和データ群に基づいてコンピュータ１３のアンサンブ
ル平均相関関数演算手段によりアンサンブル平均相関関数－相関時間の緩和データを演算
する（図２、Ｓ８）。
【００７２】
　一方、不採用緩和データ数の割合が許容範囲設定手段により設定された許容範囲を超え
る場合は、コンピュータ１３の閾値変更手段は、閾値（１）～閾値（４）のうち少なくと
もいずれかを初期値から閾値設定手段により予め設定した変化分に応じて変更する（図２
、Ｓ６）。この変更はユーザがコンピュータ１３への入力により行うこともでき、あるい
は予め自動処理としてプログラムに組み込むようにしてもよい。
【００７３】
　そしてＳ５に戻り、アンサンブル平均相関関数の演算のための緩和データとして採用す
るか否かの選別を再度行い、不採用緩和データ数の割合が許容範囲設定手段により設定さ
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れた許容範囲内に収まるまでこの処理を繰り返す。
【００７４】
　そして閾値を変化分に応じて変更した結果、不採用緩和データ数の割合が許容範囲設定
手段により設定された許容範囲内に収まった場合には、選別された緩和データ群に基づい
てコンピュータ１３のアンサンブル平均相関関数演算手段によりアンサンブル平均相関関
数－相関時間の緩和データを演算する（図２、Ｓ８）。
【００７５】
　一方、閾値（１）～閾値（４）を閾値設定手段により予め設定した最終値まで変更して
も不採用緩和データ数の割合が許容範囲設定手段により設定された許容範囲を超える場合
は、アンサンブル平均相関関数の演算を行わずに、コンピュータ１３のエラー信号出力手
段は、エラー信号を出力する（図２、Ｓ７）。具体的には、例えばコンピュータ１３のデ
ィスプレイ等の表示手段にエラーを表示してユーザに知らせることができる。
【００７６】
　エラー信号が出力された場合には、ユーザは許容範囲設定手段により設定された許容範
囲を変更して許容範囲を広げるか、あるいは閾値設定手段により設定された閾値（１）～
閾値（４）を変更してこれらの閾値を高くする等の対応をすることができる。
【００７７】
　以上のようにして、走査型の測定により多点で得られた時間平均相関関数－相関時間の
緩和データからアンサンブル平均のための適切なデータを選別することができ、試料５の
場所に依存する不適切な緩和データを取り除いて適切なデータを選別することができる。
これにより、不均質な液体やゲルを正確に測定することができ、従来測定できなかった試
料の測定も可能となる。さらに図２の処理はコンピュータ１３等により自動的に行うこと
ができるので、専門家でなくとも容易に測定することができる。
【００７８】
　次に、以上のようにして得られたアンサンブル平均相関関数－相関時間の緩和データか
ら逆ラプラス変換により緩和時間分布－緩和時間のピークデータを演算する方法について
説明する。図５に示すように、試料５がゲルの場合には、この演算処理により内部の網目
サイズの指標となる網目サイズ分布関数を導出できる。
【００７９】
　走査型顕微鏡光散乱を用いて得られたアンサンブル平均相関関数に、数値解析法として
逆ラプラス変換を適用すると、緩和時間スペクトルを厳密に得ることができる。普通のゲ
ルを測定すると、ゲルモードと呼ばれる網目のブラウン運動に起因する緩和モードが１つ
だけ測定される。ゲルモードの緩和時間τＲからは、ｄｅ　Ｇｅｎｎｅｓのブロッブ理論
に従って、網目サイズを定量的に求めることができる（古川英光，「若手研究者のための
有機・高分子ラボガイド」，野瀬卓平，金谷利治，堀江一之編，講談社サイエンティフィ
ク（２００６），ｐｐ．２０６－２１５）。
【００８０】
　走査型顕微鏡光散乱を用いたアンサンブル平均測定では、厳密に緩和時間分布を決定で
きることから、ゲルモードの緩和時間から網目サイズの平均値を求めるだけでなく、ゲル
モードの分布の幅から網目サイズ分布についての情報まで得ることができる。実際のゲル
の網目は高分子の鎖同士が複雑に絡み合いながら、架橋点によるランダムな橋掛けで網目
構造を形成している。従って、架橋点の空間分布や架橋点間の鎖の長さ（架橋点間分子量
）を反映した網目のサイズ分布が存在するので、網目のプラウン運動に起因して観測され
るゲルモードも、網目のサイズ分布を反映した緩和時問分布をもって観測される。
【００８１】
　この実施形態では、緩和時間分布－緩和時間のピークデータを演算すると同時に、緩和
データの中に含まれている、単純緩和（寿命）、並進運動（速度）、拡散運動（拡散係数
）の３つの情報を分別する。単純緩和は、測定対象が留まっていてその場所で生成／消滅
を繰り返す。並進運動は、測定対象が等速直線運動により移動し、このとき移動距離が時
間に比例する。拡散運動は、測定対象がランダムウォークで移動し、このとき移動距離の
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二乗が時間に比例する。
【００８２】
　この分別のために、測定に複数のレーザ光源２、２ａ、２ｂを用いて波長（記号λ）を
変更するか、あるいは測定の散乱角８（記号θ）を変更することで測定の空間スケールを
変更する。空間スケールは散乱ベクトルの大きさｑの逆数としてｑ－１として定義できる
（古川英光，「若手研究者のための有機・高分子ラボガイド」，野瀬卓平，金谷利治，堀
江一之編，講談社サイエンティフィク（２００６），ｐｐ．２０６－２１５）。ここで、
散乱ベクトルの大きさは次式で計算される。
【００８３】
【化２】

【００８４】
ここで、ｎは試料の屈折率である。正確には空間スケールに対応するのは２π／ｑである
が、ここでは相対的な大きさが重要であるので、簡単のためｑ－１として説明する。具体
的には、単純緩和の場合は空間スケールを変更しても緩和時間分布－緩和時間のピークデ
ータは横軸（時間スケール：緩和時間）方向に移動しない。なぜなら、単純緩和の場合、
その寿命をτＬとすれば、緩和時間τＲは
【００８５】
【化３】

【００８６】
となり、空間スケールｑ－１に依存しないためである。並進運動の場合は空間スケールを
変更すると緩和時間分布－緩和時間のピークデータは横軸方向に空間スケールの大きさに
比例して移動する。なぜなら、並進運動の場合、その速度ベクトルをｖとすれば、緩和時
間τＲは
【００８７】

【化４】

【００８８】
となり、散乱ベクトルと速度ベクトルの内積の逆数に比例するため、空間スケールｑ－１

に比例することになるからである。拡散運動の場合は空間スケールを変更すると緩和時間
分布－緩和時間のピークデータは横軸方向に空間スケールの二乗に比例して移動する。な
ぜなら、拡散運動の場合、その拡散係数をＤとすれば、緩和時間τＲは
【００８９】

【化５】

【００９０】
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となり、散乱ベクトルの二乗と拡散係数の積の逆数に比例するため、空間スケールｑ－１

に二乗に比例することになるからである。この現象に基づいて単純緩和、並進運動、拡散
運動のそれぞれについて緩和時間をずらして積算することにより分別する。
【００９１】
　空間スケール変更を変更する空間スケール変更手段は、試料５への入射光軸を揃えた波
長の異なる複数のレーザ光源２、２ａ、２ｂにより構成することができる。この場合は空
間スケールとしてレーザ光の波長を変更する。
【００９２】
　また、空間スケール変更手段は、試料５からの散乱光７のレーザ光軸に対する散乱角８
を変更可能な散乱角変更手段により構成することができる。図１では散乱角調節機構９が
これに相当する。この場合は空間スケールとして散乱角８を変更する。
【００９３】
　走査型顕微光散乱測定解析装置１は、走査機構６により走査した各試料位置での散乱光
７の測定を、空間スケール変更手段により空間スケールを変更した各条件にて行う。空間
スケールとしてレーザ光３の波長を変更する場合には、試料５への入射光軸を揃えた波長
の異なる複数のレーザ光源２、２ａ、２ｂにより時分割で測定を行い、各波長における散
乱光７の測定を行う。３種類のレーザ光３の切り替えは、ユーザが切り替えることもでき
、あるいはコンピュータ１３によりレーザ光３の切り替えを制御することもできる。
【００９４】
　空間スケールとして試料５からの散乱光７のレーザ光軸に対する散乱角８を変更する場
合には、散乱角調節機構９により散乱角８を変更した各条件にて散乱光７の測定を行う。
【００９５】
　そして空間スケールを変更して測定したそれぞれの散乱光データから、空間スケールご
とに、前述したような手順によりアンサンブル平均相関関数－相関時間の緩和データを取
得する。
【００９６】
　空間スケールを変更した各緩和データは、次の処理により単純緩和、並進運動、拡散運
動のいずれかに分別される。
【００９７】
　コンピュータ１３の演算部は、緩和時間分布演算手段および分別演算手段として機能す
る。緩和時間分布演算手段は、走査機構６により走査した各試料位置での散乱光７の測定
結果に基づいて算出したアンサンブル平均相関関数－相関時間の緩和データより、空間ス
ケール変更手段により空間スケールを変更した緩和データごとに、逆ラプラス変換により
緩和時間分布－緩和時間のピークデータを演算する。これによりアンサンブル平均相関関
数－相関時間の緩和データをピークのデータにすることができる。
【００９８】
　分別演算手段は、空間スケールを変更したそれぞれの緩和時間分布－緩和時間のピーク
データについて、単純緩和、並進運動、および拡散運動の３種類に対応して、緩和時間を
相対移動させずに、または緩和時間を空間スケールの大きさに対して比例的に相対移動さ
せ、あるいは緩和時間を空間スケールの大きさに対して二乗依存的に相対移動させて、各
ピークデータのピーク位置を重ね合せて積算し、単純緩和、並進運動、および拡散運動を
分別してピークデータを演算する。
【００９９】
　図６に示すように、空間スケールを変えながら測定した場合、単純緩和、並進運動、お
よび拡散運動のそれぞれで横軸のずれ方が異なる。そこで、例えば並進運動を例として説
明すると、図７に示すように横軸を空間スケールの大きさに対して比例的にずらすと並進
運動の場合のみピーク位置を重ね合わせることができる。このようにピーク位置を重なっ
た各データについて積算すると、並進運動のみ分別してピークを取り出すことができる。
【０１００】
　単純緩和については、空間スケールを変更した各ピークデータの間で横軸をずらさずに
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ピーク位置を重ね合わせることができ、これらの各ピークデータを積算すると、単純緩和
のみ分別してピークを取り出すことができる。
【０１０１】
　拡散運動については、空間スケールを変更した各ピークデータの横軸を空間スケールの
大きさに対して二乗依存的に、並進運動に比べてさらにずらすことでピーク位置を重ね合
わせることができ、これらの各ピークデータを積算すると、拡散運動のみ分別してピーク
を取り出すことができる。
【０１０２】
　以上のようにして、緩和時間分布－緩和時間のピークデータを得ることができるととも
に、ゲル試料内部の網目サイズの指標となる網目サイズ分布関数を導出でき、さらに、緩
和データに含まれる単純緩和、並進運動、拡散運動の情報を専門家でなくとも容易に判別
することができる。
【０１０３】
　図８（ａ）～（ｃ）は本発明の走査型顕微光散乱測定解析装置の別の実施形態の一部を
概略的に示した図であり、（ａ）は静止した試料を試料ステージの上面に配置した例を示
す正面図、（ｂ）はカバー部材を配置した対物レンズの上面図、（ｃ）は試料を流路に流
して流速を与えながら測定を行う例を示す正面図である。
【０１０４】
　この実施形態の光散乱測定解析装置１は、測定装置を簡易に顕微鏡に組み込めるように
構成されている。図８（ａ）に示すように、光散乱測定解析装置１は、試料５が上面１４
ａに位置する試料ステージ１４と、対物レンズ１５と、対物レンズ１５の上面１５ａに配
置されたカバー部材１６とを備えている。
【０１０５】
　試料ステージ１４は、ゲル等の静止した試料５が上面１４ａに配置され、試料５が上面
１４ａに位置する箇所に下方に貫通する開口部１４ｂを有している。
【０１０６】
　対物レンズ１５は、開口部１４ｂの下方に配置され、図１の検出手段１１に散乱光７を
導入する光学系１０の一部を構成する。
【０１０７】
　対物レンズ１５の上面１５ａにはカバー部材１６が配置されている。カバー部材１６は
、図８（ａ）、（ｂ）に示すように、対物レンズ１５の上面１５ａの周縁部近傍のうち一
部を散乱光通過部１７として開放し、それ以外の部分を覆うように配置されている。カバ
ー部材１６としては、例えば、ガラスやプラスチック製、金属製の不透明な円板の一部を
透明にするかあるいは孔をあけて光が通過するようにしてあるのもの用いることができる
。
【０１０８】
　また、散乱光通過部を可動式にすることによって、散乱角８を変更することができる。
【０１０９】
　レーザ光源２からのレーザ光３を入射した試料５からの散乱光７は、開口部１４ｂを通
過して対物レンズ１５の上面１５ａのうち散乱光通過部１７のみから入射され、これによ
りレーザ光軸に対する散乱角８を規定することができる。
【０１１０】
　対物レンズ１５を通過した散乱光７は、光学系１０を通じて図１の検出手段１１に導入
され、前述したようなデータ処理によりアンサンブル平均相関関数－相関時間の緩和デー
タや緩和時間分布－緩和時間のピークデータが取得される。
【０１１１】
　なお、レーザ光３の試料５への入射は、図８（ａ）に示すような試料ステージ１４の開
口部１４ｂの上方からの入射以外にも、開口部１４ｂの斜め上方や横方向からの入射であ
ってもよく、あるいは試料ステージ１４の斜め下方からの入射であってもよい。また、対
物レンズ１５を通して下方からレーザ光３を入射させることも可能である。
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【０１１２】
　また図８（ｃ）に示すように、レーザ光３に対して透明な材料を用いたフローセル等の
流路部材１８を試料ステージ１４の上面１４ａに配置することもできる。この場合、流動
性の試料５を試料ステージ１４の上面と平行に流し、試料５に流速を与えながら連続的な
測定が可能となる。
【０１１３】
　このように、従来の走査型顕微光散乱では散乱角８を変更するための装置構成として分
光器の形態をとることが多く、微量な生体試料等を測定するのが困難な場合もあったが、
対物レンズ１５に入射する散乱光７をカバー部材１６により選択することで、散乱角を容
易に変更し顕微鏡に直接組み込むことができる。
【０１１４】
　図９は本発明の走査型顕微光散乱測定解析装置の別の実施形態の一部を概略的に示した
図である。
【０１１５】
　この実施形態の光散乱測定解析装置１も、測定装置を簡易に顕微鏡に組み込めるように
構成されている。図９に示すように、光散乱測定解析装置１は、試料５の試料面５ａに対
向配置された対物レンズ１５と、対物レンズ１５の下面側の光学系１０に配置され、レー
ザ光を入射した試料５からの散乱光７のレーザ光軸に対する散乱角８を規定する散乱光通
過孔１９ａが設けられた散乱角選択フィルタ１９とを備えている。
【０１１６】
　対物レンズ１５は、ゲル等の静止した試料５の試料面５ａに対向して配置され、散乱角
選択フィルタ１９、結像用レンズ２０、結像面２１と共に図１の検出手段１１に散乱光７
を導入する光学系１０の一部を構成する。
【０１１７】
　対物レンズ１５の下面側には散乱角選択フィルタ１９が配置されている。散乱角選択フ
ィルタ１９は、不透明な金属板（例えば、反射を押さえるために黒色に塗られたもの）あ
るいはそれと同様の効果をもたらすガラス板、プラスチック板等をフィルタ素材として用
いることができる。
【０１１８】
　レーザ光源２からのレーザ光３を入射した試料５からの散乱光７は、対物レンズ１５を
通過して散乱角選択フィルタ１９の散乱光通過孔１９ａのみから入射され、これによりレ
ーザ光軸に対する散乱角８を規定することができる。そして散乱光通過孔１９ａの位置を
変えることにより散乱角８を任意に変化させることができる。
【０１１９】
　散乱角選択フィルタ１９を通過した散乱光７は、光学系１０を通じて図１の検出手段１
１に導入され、前述したようなデータ処理によりアンサンブル平均相関関数－相関時間の
緩和データや緩和時間分布－緩和時間のピークデータが取得される。
【０１２０】
　なお、レーザ光３の試料５への入射は、試料５の上方からの入射以外にも、試料５の斜
め上方や横方向からの入射であってもよく、あるいは試料５の斜め下方からの入射であっ
てもよい。また、対物レンズ１５を通して下方からレーザ光３を入射させることも可能で
ある。
【０１２１】
　また、図８（ｃ）の場合と同様に、レーザ光３に対して透明な材料を用いたフローセル
等の流路部材１８を用いて流動性の試料５に流速を与えながら連続的に測定することもで
きる。
【０１２２】
　このように、従来の走査型顕微光散乱では散乱角８を変更するための装置構成として分
光器の形態をとることが多く、微量な生体試料等を測定するのが困難な場合もあったが、
対物レンズ１５を通過した散乱光７の一部を散乱角選択フィルタ１９により選択すること
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できる。
【０１２３】
　以上に説明した各実施形態の走査型顕微光散乱測定解析装置１は、化学、材料、繊維、
再生医療、医薬品等の産業分野での利用に加えて、医療機器や化学分析機器への組み込み
、センサやアクチュエータへの応用も期待される。また、網目サイズ分布を定量的に調べ
ることができれば、ゲル状試料の内部構造の定量的な評価や管理が可能になり、工場生産
ラインにおける品質管理、劣化や耐久性、腐食性の評価等、様々な場面で利用することが
できる。また、近年開発が進んでいる高機能ゲルを利用した新規機能性材料や新規医薬品
、ジェル状化粧品や機能性食品等の開発現場における新しい解析システム、商品開発を加
速化させる重要なツールとして活用できる可能性もある。
【符号の説明】
【０１２４】
１　　走査型顕微鏡光散乱測定解析装置
２、２ａ、２ｂ　　レーザ光源
３　　レーザ光
４　　光学系
５　　試料
５ａ　試料面
６　　走査機構
７　　散乱光
８　　散乱角
９　　散乱角調節機構
１０　　光学系
１１　　検出手段
１２　　信号処理部
１３　　コンピュータ
１４　　試料ステージ
１４ａ　　上面
１４ｂ　　開口部
１５　　対物レンズ
１５ａ　　上面
１６　　カバー部材
１７　　散乱光通過部
１８　　流路部材
１９　　散乱角選択フィルタ
１９ａ　散乱光通過孔
２０　　結像用レンズ
２１　　結像面
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