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多重散乱媒質中での光吸収測定

超分子分光研究分野西村吾朗

多重散乱媒質の中での光伝搬をTime-of-Flight法と光子相関法により解析した。パルス光を媒質に入射

すると散乱により光路長が長くなり時間的に広がった応答を示す。媒質に吸収が存在するときには光路長に応

じて強度の減衰を受け，そのことを利用するごとにより媒質の吸光度が定量できることがわかった。一方，散

乱光の電場相関は光路長分布関数の Laplace変換の関係にあることを実験的に確かめ，その結果相関関数の

時間シフトを調べることにより，媒質の吸光度の定量化が可能であることを示した。

はじめに

生命活動を理解するためには，生体内での物質の流

れを定量的に知ることが不可欠である。そのため従来

からの生化学では，ある適当な状態で生体試料を固定

し，適当な化学的あるいは物理的手法により定量して

きた。これらの測定は基本的には破壊的測定が基本で

あるが，実際の生命活動を破壊し測定することになり，

より高次の生命活動を研究する上では障害になる。そ

のため本研究分野では，非破壊的な手段として光を用

い生体組織の吸収測定の定量化のための基礎的な実験

を行ってきた。生体組織は，一般に組織の強い散乱と

へムタンパクなどに由来する強い吸収が光の透過を妨

げ光学的測定を困難なものにしている。しかしながら，

近赤外域の光に関しては，散乱係数が比較的小さくま

た吸収も比較的小さいため，その透過光の測定が可能

であることが知られている [IJ。しかし，強い散乱により

光路に広がりが生じるため，吸光度などの定量的な測

定手段は現在も確立していない。本稿では，本研究分

野の最近の研究の中から，特に散乱光の時間的な応答

の測定による吸収の定量化に関する研究と，散乱光の

強度相関から媒質の吸収を定量化する研究について簡

単に紹介する。

光路長分布のTime圃 of-Flightによる測定

非常に濃い散乱体で散乱される光の伝搬を議論する

場合，光のエネルギーの流れのみに注目し以下のよう

な輸送方程式で議論することが多い[jJ。

{~δ) 一一 +σ •V+(μ、+μα)f 1 (r，σ， t) = at r-'" J 

μj口ρ(σ，σ')1 (日"t) dσF十q(r， d"， t) (1) 

ここで， ρは散乱の位相関数，qは光源， μs，f...l aはそれ

ぞれ散乱係数と吸収係数である O この式は， μμ が場所

に依存しないとすれば変数分離され散乱光の時間応答

は，

1 (r，σ， t) = III(r，σ，t)exp(-ct，u，，) 

と書けることが示されるはl。ここで規格化しない光路

長分布関数は， s二 ctで与えられるため，吸収のない

時の光路長分布関数を PIl(s)とすると，

Pμ“(s)二 Pけ(s)exp(μ"s) (2) 

となる。このことから，吸光度差は log{乃ん(s)/均二(5)} 

の傾きを求めることにより定量できるはずである。

そのことを確かめるために， 1cmのガラスセルに入

れた Intralipid5 %溶液からの 90
0

散乱の時間応答に

ついて，時間十日関単一光子計数法で測定した。図 1は，

その結果である O ここで装置の時間分解能は約 120ps 

(FWHM)であれ測定は 750nmでおこなった。吸収

物質としてはCUS04溶液を用いた。図に示されるよう

に，吸収が増加するにつれ時間的に遅い部分の光強度

がより減衰している。これはより遠くを伝搬してきた

光に対しより吸収が寄与していることによる。さらに
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敵乱光の光子相関測定

つぎに，散乱光の電場相関関数について考える。通

常の単散乱領域での測定では，散乱光のゆらぎは散乱

粒子のゆらぎを反映しており，その測定は高分子の形

状などの測定に広く用いられている。多重散乱領域で

は，そのゆらぎが多重の散乱で積算されるため単散乱

で得られる情報が隠されている。近年，そのような領

域での電場の相関関数が次のような形で表されること

が示された:'j。
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glll Crl = <E* (t) E (t一τ)> / <E* (t)E (t) > 

=jfM凶却(生す) (3) 

ここで， 7'0 二 (Dk~)-]でDは粒子の拡散定数， koは波

数，戸は輸送平均自由距離である。この式は光路長分

布関数の Laplace変換が電場の相関関数を与えると

言うことである。そこで，前項で用いた光の時間応答

のLaplace変換が散乱光の電場の相関関数と一致す

るかを確かめる。散乱光のゆらぎは前項で行ったのと

全く同じ光学系を用い，光子相関法で測定した。求め

られた強度の自己相関関数は， Time-of-Flightの結果

を数値的に Laplace変換したものの 2乗と比較する。

図3には，測定で得られた相関関数と計算結果とを示

した。計算には，単散乱で測定した結果から求めた

れ二 5_1msを用い戸およびgl21(0)をパラメータと

した。示した結果は同ーの 1*= 0.024 cmで計算され

この結果から装置関数をデコンボリューション法によ

り取り除き吸収を含まない時間応答に対し比をとる

と，艮い直線になった。このことは式(2)の示すことと

一致する。そこでその直線の傾きを CuSO，濃度から予

測される吸光度に対しプロットした図が図2である。

結果は約 10%ほど吸光度が大きく見積もられている

ものの，デコンボリューションの精度などを考え合わ

せると良い一致を示している。それに対し，吸光度の

小さい 2点が直線から大きくずれている。これは，

CuSO，と Intralipidとの相互作用によりその領域で

Intralipidが会合し散乱係数が大きく変化するために

よるものであれ吸収による現象とは別である。した

がって，この結果は吸光度差を散乱の時間応答より定

量できることを示している。

Intralipid 5 %試料からの散乱光の時間応答図 1
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と，光路長分布のラプラス変換との比較

図3
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たものであり，データを良く再現している。したがっ

て，式(3)が成り立っているものと考えられる。

式(2)と考え合わせると吸収が存在する場合自己相

関関数は

glll (τ)二 gOll(τ十 T()f勺la/2)/ Np 

と表されることがわかる。ここでgOllは吸収の存在し

ない時の電場の自己相関関数である。このことは吸収

が自己相関関数の時間軸のシフトにのみに寄与すると

いうことである。したがって，散乱係数や境界条件な

どが変わらない場合には，自己相関関数のシフトより

吸収が定量化できる。なおこの結果は，Z*μaの形から

考えると輸送平均自由距離で距離を分解することによ

り吸収が定量化されたと考えられる。

結論

以上のように多重散乱領域でも光路を分解すること

により吸収を定量化することが可能なことが示され

た。このことは，今まで測定が困難であった多重散乱

試料での吸収の定量化を可能とならしめるものであ

る。

動的光散乱法による測定は，通常単散乱領域に限ら

れたものであった。本研究では，その方法を多重散乱

体に応用することにより吸収測定が可能となることを

示した。これは，動的光散乱法の応用としては新しい

ものである。
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