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フラクタル凝集媒質における光散乱

光システム計測研究分野魚住 純

フラクタル凝集体は，代表的な質量フラクタルである。質量フラクタルからの光散乱では，単散乱近似にお

ける前方小角散乱強度が散乱ベクトルの大きさ 01こ対して0-0に依存して変化する (0はフラクタル次元)

ことが知られている。しかし，散乱場における媒質のフラクタル性の現れ方は多様であり，この関係以外にも

興昧ある現象が観測される。ここでは，前方散乱と後方散乱という異なる状況において現れるEつの現象につ

いて考える。前方散乱については，パリスティックな透過光強度が凝集体の巨視的な粒子密度に対して口に依

存して変化する現象について，また後方散乱については，光子の弱局在に起因する後方散乱ピークの形状が媒

質のフラクタル性を反映する現象について述べる。

1.はじめに

液体や気体中の拡散運動下の微粒子が互いに凝集し

てできる構造体は，ススやヨーグ/レトなどのように，

身近にもよく見られる構造の 1つである。このような

凝集体は，質量フラクタルと呼ばれる最も典型的なフ

ラクタル構造を持つことが知られている。フラクタル

凝集体は物理的に脆弱なものが多く，その構造を調べ

ようとする場合，非接触・非破壊的な特性を持つ光な

どの散乱現象の利用が特に有効である O このような観

点から，フラクタル構造による光の回折や散乱の研究

に近年興味が持たれている

さて，質量フラクタルには，その質量の空間分布の

相関関数が

C (r) cx: rD-d (1) 

のべき法則に従うという性質がある。ここで，Dはフ

ラクタル次元，dはフラクタル構造が存在するユーク

リッド空間の次元である。このような散乱媒質からの

光散乱を考える o 最も簡単な場合として，個々の構成

粒子からの単散乱が支配的に散乱場に寄与する場合に

は，前方小角散乱の散乱強度は上に述べた相関関数 C

(r) のフーリエ変換で与えられ，

1 (q) 0仁q-D (2) 
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となる[:3]。ただし，q = (2π/λ)sin(θ/2)は散乱ベク

トルの大きさで， λは光の波長，(Jは散乱角である。実

際のフラクタル凝集体では，相関関数にべき法則が成

り立つ rの範囲は有限である。つまり，フラクタル構

造の構成単位の大きさ αとフラクタノレ的相関の上限

(フラクタルクラスタの大きさ)Rの聞のスケールα<

r<Rにおいてのみフラクタル性が現れ，その結果，式

(2)の有効範囲も l/R<q<l/αに限られる。光散乱で

は，このうち Rの影響が重要となることが多い。クラ

スタサイズ Rの影響を含めた前方小角散乱強度は，

1 (q)α[ 1十唱に (3) 

でよく近似される

式(2)や(3)の関係は，質量フラクタルのフラクタル次

元Dやフラクタルスケールの上限Rを求める実験的

方法としてよく使われている。しかし，散乱場に対す

るフラクタル性の影響は，この関係式以外にも様々な

形で現れる。たとえば，前方散乱の q<l/Rの領域に現

れるパリスティックな透過光強度が凝集体の巨視的な

粒子密度に対して Dに依存して変化する現象があ

るにまた，散乱場に対する多重散乱の影響が強くなっ

てくると，単散乱過程における式(2)の特性が多重散乱

によって乱されることになるが，そのような状況にお

いても，後方散乱光中に現れる光の弱局在に起因する



コヒーレントな散乱ピークの形状が媒質のフラクタル

性を反映する [i，8;。本報告では，この 2つの現象につい

てのこれまでの研究を概説する。

2.パリスティックな透過光

半径Rのフラクタル凝集クラスタが一様に集合し

た系からの散乱を考える。粒子径αが光の波長 λより

大きい場合，粒子による散乱を幾何光学的に扱うこと

ができるが，その扱いは Dが2を越えるか否かによっ

て異なる。D<2の場合，フラクタルクラスタは透過性

が高い。したがって， 1つのクラスタの散乱断面積 σcl

は1粒子の散乱断面積 σ又を用いて σcl=NσNで近似

できる。一方，D>2においては，クラスタは不透明と

なれ σcl= 2πR2で表されると考えられる。

さて 1つのクラスタに含まれる粒子の数はN=

(R/α)Dであり，したがって， 1クラスタの平均粒子密

度は φa二 a-3(R/α)D-3で与えられる。クラスタが一

様に集合した系では，この粒子密度φaが系全体の粒

子密度φに等しい。このような考えに基づ、いて，クラ

スタを 1つの粒子とみなしたときの散乱平均自由行程

んの φに対する依存性として，

(φl 

lc'α: ~ 
(φlパD-31

D<2 

D>2 

が導かれる。

長さ Lのこのような媒質中を散乱されずにパリス

ティックに透過する光強度は，吸収がないものとして，

T (L) cc exp( -L/ん)で表される Oしたがって，Lに対

する T(L)の変化から lclを実験的に測定し，φに対す

るその依存性を調べることにより ，D>2であるとき

には，式(4)からフラクタル次元D が求められるものと

予想される。

このことを確かめるため，スキムミルクによるフラ

クタルゲルを用いて実験を行った。スキムミルクの水

溶液を酸性化させると，カゼ、インの凝集によってフラ

クタルゲルが生じる。図 1はこの媒質に対する前方小

角散乱実験の結果で，式(2)または(3)のべき法則が確認

できる O 特に，式(3)に対するフィッティングよりフラ

クタル次元D と平均クラスタ径Rが求められる o ス

キムミルクの初期濃度 cを変えて測定を繰り返した

結果が図 Iの挿入図で，フラクタル次元が Cには依存

せず，D = 2.18 ::!: 0.12の値を示すことが分かる。
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図 1 散乱ベクトルの大きさ qに対するスキムミルク

の凝集ゲルからの前方小角散乱強度 I(q)の変

化。挿入図は，スキムミルクの初期濃度cに対す

るフラクタル次元 Dの変化。

(4) 

次に，ウエッジ状のセル内にゲノレを生成し，セル長

Lを変えながらパリスティックに伝搬する透過光を検

出した。Lに対する透過光強度の変化からんを求め，

その値をスキムミルクの初期濃度 Cに対してプロッ

トした結果が図2である。図 2には，凝集前の試料に

対する結果(一様な粒子系の散乱平均自由行程uも
合わせて示しである。凝集前の試料では，よは明らか

にCに逆比例している O これに対して，凝集ゲルでは

それとは異なる依存性を示しており，最小自乗ブイツ

ティングによりし0ζ c-1・34なる関係が得られる。この

関係を，式(4)に当てはめることにより，フラクタル次

元として D = 2.25を得るが，この値は小角散乱によ

る結果とよく一致している O このことは，式(4)の妥当
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図2 スキムミルク水溶液およびその凝集ゲルの散乱
平均自由行程の初期濃度依存性。
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性を示しているといえる。このように，前方小角散乱

光のみならず，直進成分であるパリスティックな光か

らもフラクタル次元の推定が可能である。

3.後方散乱エンハンスメント

前方散乱光が測定できないような状況でも，後方散

乱光から物体のフラクタlレ性の情報を得ることができ

る。ランダム媒質中の多重散乱を伴う後方散乱現象の

なかで，近年特に注目されているものに，後方散乱エ

ンハンスメント現象がある。これは，媒質への入射方

向と正反対方向の散乱光に，多重散乱中のコヒーレン

トな干渉効果による強度ピークが現れる現象で，媒質

中の光子の弱局在に起因するものとされている[引。

我々は，直径0.4μmのアクリル (PMMA)球を懸

濁させた水に凝集誘発物質である食塩を添加して生成

したフラクタル凝集体を試料として，後方散乱エンハ

ンスメントの実験を行ったL，，8J。生成した凝集クラスタ

の一部を取り出して前方小角散乱強度を測定し，その

結果に式(3)をフィットさせることにより，そのフラク

タル次元は食塩濃度にはほどんど依存せずD;::::::l.5 

であること，および平均クラスタ径 Rは食塩濃度への

依存性を示すことを確認した。

このような試料からの後方散乱ピークの強度分布

を，逆反射方向を基準とした散乱角の関数としてプ

ロットしたものを図 3(a)に示す。図中の破線は，一様

な散乱媒質を仮定した光の拡散モデルに基づく理論曲

線であるが，実験結果はこの曲線から大きく逸脱して

いる。比較のため，フラクタル凝集試料とほぼ同じ平

均粒子密度を持つラテックス球の一様懸濁液，および

アクリル球のコンパクトな粉体層からの後方散乱ピー

クを測定した結果を図 3(b)， (c)にそれぞれ示す。図3

(a)の曲線は，。が小さい領域では一様懸濁液による

ピークに似た立ち上がりを示しつつ，ピーク幅などの

全体としての振る舞いは，粉体層からのピークに近い

ことが分かる。このことは，図3(a)のピーク形状が，

密度の高い領域から大きな空隙までを含むというフラ

クタル特有の構造を反映していることを意味してい

る。

ピーク幅が同程度の図 3(a)と(c)を両対数プロットし

たものが図4である。一様媒質によるピークには， θの

小さな領域と大きな領域において，それぞれ， 8-1およ

び θ-2の依存性が現れるのに対して，フラクタル媒質
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図3 (a) 0.4μm径のPMMA微粒子からなる平均粒
子濃度2%のフラクタル凝集体.(b) 0.46μmの

ポリスチレン球からなる平均粒子濃度 2%の一
様懸濁液，および(c)目4μm径の PMMA微粒子

の一様粉体層の 3種類の試料からの後方散乱エ

ンハンスメント現象のピーク形状。破線は拡散

理論に基づく理論曲線。
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図4 図3(a)， (c)の曲線の雨対数表示。&がフラクタル
凝集体，・が一様粉体層によるもの。

の場合には， θが小さい領域に θ0，5という非整数指数

のべき法則が現れる。後方散乱ピークの θが小さい領

域での振る舞いは，媒質の表面付近の散乱経路を経た

光が支配的に寄与していると考えられており，した

がって，その振る舞いには媒質の表面の次元の影響が

強く現れるものと推測される。一様媒質と凝集媒質の

表面のフラクタル次元が各々 2およびl.5であること

を考えると，図4はθ1Dなる依存性を示唆している。

また，後方散乱ピークの高さ(エンハンスメント係

数)を調べた結果，それがフラクタルクラスタの大き

さRに依存するという実験結果が得られている [8J。し

たがって，後方散乱ピークの振る舞し功〉ら，次元D と

クラスタ径R というフラクタル凝集体の 2つの主要

なパラメータを決定できる可能性がある。

4.おわりに

フラクタル媒質からの散乱場にはそのフラクタル性

が多様な形で現れていることが明らかとなった。この

ことは，様々な異なる条件下で，媒質のフラクタル的

特性を非接触・非破壊的に評価できることを意味して

いる。特に，前方小角散乱と後方散乱エンハンスメン

トは検出方向が互いに逆であれその相補的性格は応

用上意味が大きい。フラクタル媒質からの後方散乱エ

ンハンスメント現象は，エンハンスメント現象自体の

解明という観点からも意義が大きい。散乱ピーク形状

のフラクタル次元依存性をさらに詳しく調べるため，

現在計算機シミュレーションによる解析を行っている

が，実験データの集積も今後必要である。
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