
28 住友化学 2010-I

はじめに

当社では 2光束法の多重光散乱理論を応用した
CCM（Computer Color Matching）またはコンピュータ
調色（Computerized Colorant Formulation）システムを
開発し、染料および顔料の製造ならびにその応用開発
に役立ててきた 1)。現在この技術は液晶ディスプレイ
用カラーフィルターならびにこの製造に用いる顔料レ
ジストに応用されている。しかしながら、最近の高機
能拡散板、アンチグレアフィルム、高色濃度・高コン
トラストカラーフィルター、超高性能偏光フィルムな
どの光学特性の解析に当たっては2光束法では不十分
であり、さらに厳密なシミュレーションが必要になっ
てきた。例えば着色剤が高濃度に添加された系では異
なる着色剤粒子による散乱光の干渉を考慮する必要
があり、また染料を高濃度で含む媒質中に顔料を分散
したハイブリッド系では媒質の屈折率の虚数部の影
響が無視できなくなる。また金属ナノ粒子のプラズモ
ン共鳴を利用した着色剤の解析も必要になってきた。

そこで、スカラー・ラディエイティブトランスファー法
（SRTE）による厳密な多重散乱シミュレーション法と
ともに3次元時間領域差分（FDTD : finite-difference

time-domain）法によるナノ粒子の光学特性の解析法
を検討してきた。

SRTEにより任意形状の粒子がランダムに分散した
スラブ（層状体）の、平行光、拡散光、およびこれら
の混合した光に対する反射率および透過率を計算す
ることができる 2)。ここでは多光束法のSRTE3), 4)を用
いることとする。多光束法で、各光束は平行光および
角度の異なる散乱光のチャンネルに割り当てられる。
各チャンネルは特定の極角を持ち全方位角（φ = 0～
2π）に渡る円環状の底面を持った中空の円錐体で構成
される。SRTEは散乱中心を形成する単一粒子の散乱
断面積、消衰断面積、または位相関数などの物理測定
が可能な量を用いて定式化される。球形粒子の場合に
は、これらはミーの理論により解析的に計算できる 5)。
しかし、粒子は球形とは限らず、また高濃度の場合には
個々の粒子による散乱光の干渉の影響が重要になる。
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濃度が高くない場合でも、分散が不均一で干渉の影響
が出ることがある。球形粒子であっても凝集などでで
きた粒子のクラスターは一般に球形ではない。
ここでは凝集体を含め非球形粒子のランダムな分

散体の多重光散乱の新しい解析法を提案する。任意形
状の粒子単独の散乱特性を求めるために3次元FDTD

法を用いた。ソフトウェアは自社開発である。粒子が
金属の場合には再帰的コンボリューションFDTD（RC-

FDTD）法を用いる 6), 7)。このRC-FDTD法では金属の
誘電率の波長依存性を計算するために1次のドゥルー
デモデルを用いる。FDTD法は散乱中心の近傍におけ
る散乱光の電界分布を求めるものである。したがって
SRTEと組み合わせるためには散乱光の電界分布を遠
方解に変換する必要がある。
粒子のクラスターを含むスラブの反射率と透過率

を計算するため、先ず最初にスラブの母体と同一の媒
体でできた球塊を考え、その中に粒子のランダムクラ
スターを生成した 8)。球塊中の粒子のランダム配置の
ためにモンテカルロ法を用いた。FDTD法とその計算
結果の遠方解への変換によって、数値的に生成したク
ラスターを含む球塊の散乱特性である消衰断面積、散
乱断面積または位相関数を求めた。多数の球塊につい
ての計算値を平均することによって最終的に使用す
る散乱特性を求めた。そして、平均して得られた散乱
特性を用いてSRTEによりスラブの反射および透過ス
ペクトルを計算した。この方法はFDTD法とSRTEと
を組み合わせたものということができる。
このシミュレーション法は複数の異なる数値計算

法を組み合わせたものであるから、先ず各数値解法の
概要を説明することとし、本文は以下の構成とする。
第2節ではN光束SRTEの定式化法と解法の概要を示
す。第3節では自作した1次のドゥルーデモデルを用い
たRC-FDTD法を簡単に説明する。非分散性または誘電
体粒子の場合のRC-FDTD法の式についても触れてお
く。FDTD法の結果とSRTEを組み合わせた全体の計
算スキームを第4節に記す。第5節に提案法による数値
実験の結果を示す。最後に結果の考察を第6節に示す。

多光束ラディエイティブトランスファー法

1. 定式化
SRTEはエネルギー保存則に基づく定式化法であ

る。ランダム媒質に入射して散乱する光のエネルギー
をフラックスと呼ぶスカラー量の移動として表現す
る。ランダム媒質中の放射の伝播によるエネルギー伝
達を定式化するため、長さdτ、断面積dAの微小体積要
素を考える。τは光学的厚みまたは光路長といわれ、物
理的な厚みまたは長さと単位体積当たりの散乱中心
の数との積である。この体積要素内を伝播する光は平

行光であっても拡散光であっても、またそれらの混合
であっても良い。このように分けるのは物理的理由に
よる。体積要素内で平行光は減少するのみだが、拡散
光は減少とともに増加がある。この減少と増加には2

つの物理的機構が関連する。1つは吸収であり、もう一
方は散乱である。この2つは散乱中心の吸収断面積お
よび散乱断面積として定式化する。ここではホスト媒
質の吸収と散乱はともに無視できるものとする。拡散
光束の増加は同一体積要素内での平行光および隣接
体積要素内の拡散光の散乱成分の混入により生ずる。
前方（+ x）へ進む平行光を fc+、後方（– x）へ進む平

行光を fc–、前方（+ x）へ進む拡散光を fd+、後方（– x）へ
進む拡散光を fd–とする。さらに、拡散光の場合 f i

d+を用
いて i番目の方向の前方散乱光を示す。i番目の方向と
いうのは、極角θi、厚みδθiで、全方位角（φ = 0～2π）
にわたる円環状の底面を持った立体角δωiの中空円錐
体様のチャンネル iで定義する。N–1個のチャンネル
を拡散光に割り当て、チャンネル1からN/2–1までは
前方散乱、残りは後方散乱に対応させる。チャンネル
0とNとはそれぞれ前方および後方へ伝播する平行光
とする。これらの平行光および拡散光を要素とする列
ベクトルFを次のように定義する。

散乱と吸収によるロスを考慮して、チャンネル0の
平行光のフラックスの収支は次のように表される。

ここで、 は前方へ伝播する平行光の単位長さ当た
りの変化率である。Eq. 2の右辺第1項は吸収によるロ
スでありkは吸収に関する係数である。後の2項は散乱
によるロスであり、散乱係数S1はチャンネル1～N/2–1

への前方散乱、S2はチャンネルN/2～N–1への後方散
乱に対応する。k, S1およびS2は単一粒子の吸収と散乱
特性から求められる。この詳細は本節の3項で述べる。
後方へ伝播するチャンネルN内の平行光の収支は

で示され、後方への伝播を示す ‘–’ の記号以外はEq. 2

と同様である。

(Eq. 1)F =

f c+

f 1 
d+

…

f N/2–1 
d+

f N/2 
d–

…

f N–1 
d–

f c–

(Eq. 2)= –kfc+ –S1 fc+ –S2 fc+dx
dfc+

dx
dfc+

(Eq. 3)= –kfc– –S1 fc– –S2 fc––
dx
dfc–
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2. 解法
Eq. 8は線形常微分方程式であり、その一般解は次式
で与えられる。

式中λjは固有値であり、Aijは係数行列Mに対応する固
有ベクトルの要素である。cjは境界条件で決まる定数、
すなわちスラブの二つの境界面の反射率である。
前方および後方への伝播光それぞれの平行光と拡

散光に対して二つの境界面における境界条件を求め
る。光入射側の境界面の位置を x = 0、出射側の境界面
の位置を x = dとする。平行光と拡散光合計の入射フラ
ックスを１とし、その平行光成分をΦc、拡散光成分を
(1 – Φc)とする。入射側および出射側の境界面の平行
光に対するフレネル反射率をそれぞれRc、Rsとする
と、入射側および出射側の境界面における平行光のフ
ラックスは次のよう表される。

拡散光については下式が成り立つ。

Eq. 12のDiはチャンネル i内部における入射拡散フ
ラックスであり、riは入射側境界面でのチャンネル i内
の拡散光の反射率である。Eq. 13のRilはチャンネル l

内を前方に伝播する拡散光が出射側の境界面で反射
されてチャンネル iへ入る割合を示す。

Eq. 11およびEq. 13の dは前述の光学的厚みであ
り、次式で表される。

ここでmはランダム媒質の単位体積当たりの散乱中
心の数、Cextは消衰断面積、tはスラブの物理的な厚みで
ある。

3. k, S1, S2, K, S1i, S2i, およびp(n̂i, n̂j ) の計算
先ず、単一粒子の散乱効率Qscatと消衰効率Qextを使
ってアルベドa0を下記のように定義する 3)。

(Eq. 9)Fi =Σ Aijc jeλ j x, i = 0, 1, ……, N
j=0

N

(Eq. 10)

(Eq. 11)

fc+(0) = Фc(1 – Rc) + Rc fc–(0)

fc–(d) = Rs  fc+(d)

(Eq. 12)

(Eq. 13)

f i 
d+(0) = Di + ri f N–1–i 

d– (0) , i = 1, …, N/2 – 1

f i 
d–(d) = Σ  Ril  f l 

d+(d) , i = N/2, …, N – 1
l = 1

N/2–1

(Eq. 14)d = (mCext)t

(Eq. 15)a0 = Qext

Qscat

チャンネルi内の前方散乱光の収支は次式で表される。

右辺の第1項は吸収による損失を表す。第2項は散乱
により他のチャンネルへ逃げるフラックスである。
p(n̂j, n̂i)は位相関数であり、チャンネル iからチャンネ
ル jへ抜け出すフラックスを表す。̂niとn̂jとはそれぞれ
方向 iおよび jに沿った単位ベクトルである。第3項は
他のチャンネル jからチャンネル iへ入り込むフラッ
クスを表す。p(n̂i, n̂j)はその位相関数である。第4およ
び5項はそれぞれ前方および後方へ伝播する平行光の
散乱によりチャンネル i内へ入り込んでくるフラック
スである。
後方散乱光の収支はEq. 4と同様に下式で表される。

K、S1i、S2i、p(n̂j, n̂i)およびp(n̂i, n̂j)の詳しい表現は3

項に示す。
簡単のため、μiでcosθiを、pijでp(n̂i, n̂j)を表すこと

にする。このpijも詳しい表現は3項に示す。Eq. 4および
Eq. 5の積分はガウスの求積法 9)で求めるのが適当であ
る。pijは一般にルジャンドルの多項式で展開でき、ルジ
ャンドル多項式の積分ではガウスの求積法により正確
な答えが得られるからである。したがって、Eq. 4とEq.

5は和の形にして以下のように書きなおせる。

ここで、wjは数値積分のサンプリングポイントに対応
した重み係数で数表により与えられる 9)。チャンネル j

で構成される立体角δωjは次式で定義される。

Eq. 2、Eq. 3およびEq. 6はまとめて次の行列による
表現ができる。

式中FはEq. 1の列ベクトルである。Mは係数行列であ
り、その要素はEq. 2、Eq. 3およびEq. 6から求められる。

(Eq. 4)

= – ∫ p(n̂j, ̂ni)dωj  –
dx
df i 

d+

|cosθi|
K f i 

d+

4π
1

|cosθi|
f i 
d+

j
j≠ i

∫ p(n̂i, ̂nj)dωj  + S1i fc+ + S2i fc–+ 4π
1

|cosθj|
f j 
d±

j
j≠ i

(Eq. 5)

= – ∫ p(n̂j, ̂ni)dωj ––
dx
df i 

d–

|cosθi|
K f i 

d–

4π
1

|cosθi|
f i 
d–

j
j≠ i

∫ p(n̂i, ̂nj)dωj  + S1i fc–  + S2i fc++
4π
1

|cosθj|
f j 
d±

j
j≠ i

(Eq. 6)

= – Σ pji δωj   –±
dx
df i 

d±

|μi|
K f i 

d±

4π
1

|μi|
f i 
d±

j=1
j≠ i

N–1

Σ |μj|
wj f j 

d±

j
pij δωj  + S1i fc± + S2i fc ±+

4π
1

(Eq. 7)δωj = 2π sinθj δθj  

(Eq. 8)=MF
dx
dF
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球形粒子の場合、a0はミー理論により解析的に求めら
れる 4)。

Eq. 2およびEq. 3の kは散乱効率Qscatと吸収効率
Qabsとの比として求められる 3)。

消衰効率と消衰断面積との相違は前者が無次元の
数値であるのに対し、後者は面積の次元を持つ点にあ
り、次式の関係がある。

散乱効率と散乱断面積に関しても同様である。
Eq. 2およびEq. 3のS1とS2の和はa0に等しく 4)、S1

は下式で与えられる。

S2は

で与えられる。S1およびS2はそれぞれ平行光に対応す
るチャンネル０およびNからチャンネル iへ入り込む
散乱フラックスの割合を表す。
ここで、Wlは次式により求められる 4)。

係数alは後で示すように位相関数をノーマライズし
て求められる。

Kに関しては、ここではK = 2kを標準とするが、厳密に
は完全拡散光で方向依存性が無いときにのみ成立する。

p(n̂i, n̂j)（簡易表示ではpij）はcosγの関数であり、γ
は単位ベクトルn̂iとn̂jのなす角である。ルジャンドル
多項式を使って次式のように表せる。

ここで、Plは l次のルジャンドル多項式であり、alはそ
の係数である。cosγは次式で与えられる。

光の伝播チャンネルは方位角φに依存しないとし

(Eq. 18)S1 = 0.5 a0 +  Σ  alW
2 
l 

l=1,l odd

L

(Eq. 19)S2 = a0 – S1

(Eq. 20)

Wl = for

for

l = 1

l ≥ 3 

2
1

=
(l + 1)(l – 1)……2

(–1)(–3)……(–l + 2)

(Eq. 21)p(n̂i, ̂nj) = Σ al Pl(cosγ)
l

(Eq. 16)k =
Qscat

Qabs

(Eq. 17)Cext = Qext 4π
λ2

(Eq. 22)

cosγ =  ̂ni · ̂nj  = cosθi cosθj  + sinθi sinθj cos(φi – φj)

たから、φiとφjは等しいとして 4) Eq. 22の積分結果は
次のように表せる。

係数alおよびルジャンドル多項式の必要次数Lは各単
一粒子の散乱特性に依存する。光の波長よりも大きい
透明な球形粒子の場合の散乱光は非等方的でほとんど
が前方へ進行する。したがって、この場合Lは拡散光の
チャンネル数の1/2にする必要がある 10)。散乱が等方
的になる粒子の場合にはLをもっと小さくできる。

alはa0で正規化し、次の積分によって得られる。

ここで、p0(θ)は次式で与えられる。

Esは散乱光分布の遠方解(kr >> λ)の極角θ依存成分で
ある。

S1iおよびS2iは次式により計算する。

Eq. 26、27はS1およびS2がそれぞれチャンネル 0およ
びNからチャンネル iへ入り込むフラックスの割合を
表すことを示している。
散乱中心（粒子）が特別の場合にはCscat、Cextおよび

Esは入射光の波長、粒径および屈折率の関数としてミ
ー理論により解析的に求められる。非球形粒子の場合
にはFDTD法と回折積分とを組み合わせた数値計算
が必要になる。
本報告の計算における光伝播のチャンネル幅は均

一ではなく、ガウスの求積法のサンプリングポイント
に基づいて決めた。スラブの外側における光の進行方
向はスネルの法則により求めた。ここに示したSRTE

の計算コードはMathcadを使って作成した。

再帰的コンボリューションFDTD法

1. 非遠方解
非球形粒子の光散乱特性を求めるために 3次元

FDTD法を利用した。この計算コードは1次のドゥル
ーデモデルで求めた金属粒子の誘電率を再帰的コン
ボリューション法により利用するようにした。マック
スウェルの方程式は2次元用のプログラム 7)を3次元

(Eq. 25)p0(θ) = |Es|2 sinθ

(Eq. 26)S1i = p(cosθi, 1)δωi

(Eq. 27)S2i = p(cosθi, –1)δωi

4π
1

4π
1

(Eq. 24)al = ∫  p0(θ)Pl (cosθ)d(cosθ)
–1

1

a0

(l + 0.5)

(Eq. 23)p(n̂i, ̂nj) = Pij  = Σ al Pl (cosθi)Pl (cosθj)
l

L
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またEq. 32は次のように行列表現できる。

ここで、

磁界は次式により次のステップの値に更新される。

上付きの添え字n、n+1/2およびn–1/2は対応する物
理量の時間ステップを表す。dは(d ≡ x̂dx + ŷdy + ẑdz)の
基本形を持ち、dx f(x, y, z)は次式で示される。

dy f(x, y, z)およびdz f(x, y, z)はEq. 39と同様である。Δt

とhはそれぞれ時間および空間の離散化ステップであ
る。非分散性媒質すなわち誘電体に関する磁界ベクト
ルの更新式もEq. 38による。

FDTD法における電界ベクトルの次ステップへの
更新は下式による。

添え字n+1、nおよびn+1/2はEq. 38と同様である。ε∞
周波数無限大のときの誘電率、ε0は真空の誘電率であ
る。Ψn+1 – ΨnはEq. 37により次式で計算できる。

0および負の時間ステップにおけるΨはゼロとする。
正の時間ステップに対応するΨはEq. 41で求められ、
これは電界と金属の誘電率とのコンボリューション
（畳み込み積分）になる。式中の c1および c2は次式で与
えられる。

非分散性媒質に関する電界の更新式は下のEq. 43

で与えられる。

(Eq. 39)dx f (x, y, z) = f (x + h/2, y, z) –  f (x – h/2, y, z)

(Eq. 40)En+1 = En –  (Ψn+1 – Ψn) + d × Hn+1/2

ε∞

1
ε0 ε∞ h
Δt

(Eq. 41)Ψn+1 – Ψn = c1 En + c2 [ Ψn – Ψn–1 ]

(Eq. 38)Hn+1/2 = Hn–1/2 d × En

μM h
Δt

(Eq. 35)Dn = ε0 ε∞En + ε0 Σ En–m  ∫    χ(τ)dτ
m=0

n–1

mΔt

(m+1)Δt

(Eq. 36)Dn = ε0 ε∞En + ε0 Ψ
n

(Eq. 37)

Ψn = Σ En–m  ∫    χ(τ)dτ
m=0

n–1

mΔt

(m+1)Δt

 = Σ En–m Δt + 
m=0

n–1

vc

ω 2 
p

vc

e–vc(m+1)Δt – e–vc(m)Δt

(Eq. 42)c1 = (1 – e–vc), c2 = e–vc

vc

ω 2 
p

用に拡張して用いた。
誘電率に周波数依存性のある物質に関するマック

スウェルの方程式は次式で表される。

ここで、μMは物質の透磁率であり、真空の値に等しい
とした。Hは磁界ベクトルであり、

は微分演算子で、×はベクトル

積を表す。また∂tは∂/∂tを表す。Dは変位電流であり、
次式で与えられる。

ここで、Eは電界ベクトルであり、εは誘電率である。
Dの時間ドメインでの表現はEq. 30の両辺をフーリエ
変換し、コンボリューション定理を使って次式で与え
られる 6)。

ここで ε(t)はF–1を逆フーリエ変換として、ε(t) = F–1

{ε(ω)}で与えられる。そしてε(ω)は1次のドゥルーデ
モデルにより下記で表される。

ここで、ωpはプラズマ周波数、vcは電子が運動中に受
ける減衰力の係数、ε∞は周波数無限大のときの誘電率
で１に等しい。χ(ω)は電気感受率であり、逆フーリエ
変換により次の時間ドメインの式を得る 5)。

ここで、U(t)は次式の単位ステップ関数である。

Eq. 31を計算するために先ずε(τ)をε(ω)の逆フーリエ変
換で置き換える。得られた式をFDTD法の時間ステッ
プで離散化する。Δtを時間ステップ、nを時刻 tまでの
ステップ数とすると、t = nΔtが成立する。m ∈ 0, …, n

として単一の時間ステップ [mΔt, (m + 1)Δt] 内では電
界Eが一定と仮定すると、Eq. 31は下記のように簡略
化できる 6)。

(Eq. 31)D( t ) = ∫ ε(τ)E(t – τ)dτ
0

t

(Eq. 32)ε(ω) = 1 + = ε∞ + χ(ω)
ω(ivc – ω)

ω 2 
p

(Eq. 33)χ( t ) = [1 – e–vct ] U( t )
vc

ω 2 
p

(Eq. 34)
U( t ) = 0 if t = 0, 

 = 1 t > 0

(Eq. 30)D(r, ω) = ε(r,  ω)E(r,  ω)  

(Eq. 28)μM ∂t H(r, t) = –∇ × E(r,  t) 

(Eq. 29)∂t D(r, t) = ∇ × H(r,  t) 

∇ ≡  ̂x +  ̂y
∂x
∂

∂y
∂ +  ̂z

∂z
∂
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各周波数（波長）の c1、c2を実測値を基に求めた。周
波数ωにおける誘電率ε(ω)はε1(ω)とε2(ω)をそれぞれ
実数部と虚数部として次式を得る。

c1と c2はε1(ω)とε2(ω)を使って次のように書ける。

このRC-FDTD法は単色光すなわちパルスではない
連続波を扱うもので、位相がπだけずれた２つの電流
源を光源とする。各格子点における散乱光の電界Es

は、EtおよびEiをそれぞれトータルの電界および入射
電界として、

で求められる。

2. 遠方解への変換
RC-FDTDは散乱粒子近傍の散乱光の電界分布しか

求められない。そこでレイレイ－ゾンマーフェルトの
回折積分によりFDTD法の結果を変換して散乱光の
遠方解を求めた。ここでは電界は全てスカラーとして
扱う。RC-FDTD法で求めた散乱粒子を含むスラブの
中の角柱Sの表面（表面積Σ）での散乱光の電界分布を
Eとすると、遠方での散乱光の電界分布E(R)は次式で
与えられる 11)。

ここで、RはS上の各点から電界分布を求める点まで
の距離、̂nはSの外側への法線ベクトルである。ここで
は、極角θは180点、方位角φは36点をとってEq. 45を
数値積分を行った。

シミュレーションの実際

シミュレーションは次の２段階で構成した。
1)モンテカルロ法による散乱粒子のランダムな配置
2)消衰断面積、散乱断面積および位相関数の計算
この詳細を以下の項に示す。

(Eq. 48)∫  
S

E(R) = ∇E – E ∇ · ̂n dS
Σ
1

R
eikR

R
eikR

(Eq. 47)Es
 = Et

  – Ei  

(Eq. 44)ε(ω) = ε1(ω) + iε2(ω) 

(Eq. 45)

(Eq. 46)

c2 = e 

c1 = – ((1 – ε1 )2  + ε 2 
2 )[1 – c2 ]

1–ε1

ε2ω

ε2

ω

(Eq. 43)En+1 = En +  d × Hn+1/2

ε0  h
Δt

1. モンテカルロ法
バインダ中に金属粒子をランダムに分散した球塊を

粒子の分布状態を変えてm個作成した。一様な分布の
擬似乱数によって粒子のランダム配置を決定した 12)。
粒子の分布状態の異なる球塊は異なる種（シード、初
期値）による乱数を用いて作成した。この種はコンピ
ュータのクロックの示す時刻データを用いた。

2. 消衰断面積、散乱断面積および位相関数の数値計算
消衰断面積、散乱断面積および位相関数を求めるた

め１次のドゥルーデモデルを用いた3次元FDTD法を
利用した。消衰効率は次式で求めた 11)。

ここで、EiとE*s はそれぞれ入射光の電界ベクトルおよ
び散乱光の電界ベクトルの複素共役であり、いずれも
球塊から十分離れた前方（極角θ = 0°）での値である。
カギ括弧は1時間ステップ内の平均値を示す。vおよ
び Iiはそれぞれスラブの媒質中での光の速度と入射
光の強度である。
散乱効率は下式で求められる。

Eq. 49、Eq. 50の電界分布はRC-FDTD法で計算した
値をEq. 48で遠方解に変換して求めた。散乱光の電界
分布の遠方解Esを極角θの関数として求め、Eq. 25に
より位相関数を得た。
各断面積と位相関数は粒子の分布が異なるm個の

球塊について計算した。そして各m個の値を平均して
SRTEに用いる散乱係数や吸収係数とした。SRTEでは
これらの平均値を1個の散乱中心の特性として用い
た。FDTD法で非常に多数の粒子を同時に扱うのが困
難であるため、このようなアンサンブル平均を用いた。

結果と考察

以上に説明したSRTEは拡散光に対しては有効であ
るが、レーザー光のような平行光に対してはEq. 6の
パラメーターKの値を調整する必要があることが明
らかになった。このことはFig. 1より知られる。Fig. 1

の縦軸は対数目盛りにしてある。Kは粒子材料の吸収
係数に関連するパラメータであり、Fig. 1は実質的に
非吸収性の球形粒子を含む誘電体スラブの拡散透過
率の角度分布の計算結果を示す。計算は42チャンネル
のSRTEにより行い、そのうちの40チャンネルをガウ
スの求積法のサンプリングポイントに対応して極角θ

を40分割した拡散光に割り当て、チャンネル0および

(Eq. 50)
φ=0

2π

θ=0

π

Qs = ∫     ∫   |Es|2 sin θ dθ dφ
8π Ii

v

(Eq. 49)Qext = – Re (Ei 
 · E*s )θ = 0°8π Ii

(4π)v
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る。すなわち実験では細いレーザービームを入射光と
して用いているが、ミー計算では無限に幅広の平面波
を仮定している。また、粒子径が大きくなるとミー計
算は発散しやすく計算結果が不安定になる。さらに実
験精度の再確認も必要と考えられる。
次に今回開発した新計算手法の有用性を示すため、

粒子の非球形クラスター入りの球塊を含むスラブの
分光透過率を計算した。モンテカルロ法で数値的に作
成した粒子のクラスターを含む球塊の散乱特性（位相
関数、散乱および消衰断面積）をFDTD法と回折積分
とを利用して求めた。進行方向をz軸方向として、入射
光の偏光をx軸方向とした。入射光は計算領域の端部
でz軸に垂直でない面（x y面に平行でない面）に周期
境界条件を適用し、無限に幅広の平面波となるように
した。z軸に垂直な面は吸収面とした。散乱特性は50個
の異なる球塊の平均によって求めた。ここでは金属粒
子のナノクラスターを用いた。

Fig. 2は数値的に生成したクラスター球塊の3つの
垂直断面を示す。球塊およびスラブの母材の屈折率は
ともに1.5であり、粒子の体積濃度は50％、粒子半径は
10nmとした。

Fig. 3に完全拡散光を入射したときのスラブの分光
拡散反射率の計算結果を示す。各波長において、40チ
ャンネルの拡散光の反射成分を計算した結果を合計
して反射率を求めた。屈折率が1.5の樹脂に銀粒子を
分散したものを想定した。波長の関数としての銀の屈
折率は文献 13）からとった。銀粒子のクラスターを含
む球塊のスラブ中の体積濃度は5％とした。FDTD計
算（図では実線で示す）は半径10nmの銀粒子を体積濃
度50％で含む粒径100nmの球塊について実行した。ス
ラブの厚みは1µmとした。ミー散乱の計算（図で点線
で示す）ではクラスターを含む球塊を一個の均一な粒
子とみなしてミー理論を適用できるようにした。この
場合球塊は半径を100nmとして、屈折率はマックスウ
ェル－ガーネット理論（MGT）により求めた実効屈折
率を用いた。Fig. 3で、FDTDの分光透過率にはミー散
乱による透過率のような激しい凹凸が見られない。こ
れは両計算法が大きく異なるためであり、このような

41はそれぞれ平行透過光および平行反射光に割り当
てた。ここでは、粒子の位相関数および消衰ならびに
散乱断面積はミー理論により解析的に求めた 4)。位相
関数の計算に用いるルジャンドル多項式は20項目ま
でとった。ミー散乱の計算におけるベッセル関数とル
ジャンドル関数の項数は粒子径の関数として文献 4）
に従って決定した。計算した透過率の角度分布を実測
値と比較して示した。
実験に用いた材料は以下のものである。誘電体スラ

ブの屈折率nmは1.53。粒子の屈折率nsは1.59。実験で
は透過光をスラブの外側で極角2度間隔で記録した。
入射光は波長543.5nmのグリーンHe-Neレーザーのビ
ームを用いた。粒子の体積濃度は0.259、粒子半径は
1.5µm、スラブの厚みは12µmとした。
計算においてComputation 1は先に示したK = 2kを

用いた。Computation 2ではK = 2Qabsを用いた。いずれ
の場合もnm = 1.52、ns = 1.59 + i0.001とし、入射光はコ
ヒーレンシー1.0の完全な平行光とした。図でCompu-

tation 1は実験値との乖離が大きいが、Computation 2

は実験値を大まかに予測できるものである。実験値と
の相違は位相関数の不適切さに起因すると考えられ

Fig. 2 The cross-sections of a cluster in three orthogonal planes; 
a) xy-plane, b) yz-plane, c) zx-plane. Black dots show the positions of inclusions.

c) a) b) 

Fig. 1 shows the comparison between the com-
puted and measured angular spectra of 
diffuse transmittance of a slab, containing 
monodisperse spherical inclusions of 
radius 1.5µm as a function of viewing 
angles. 
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粒子のクラスターにミー理論を適用することの妥当
性に疑問を呈するものであるとも考えられる。今後、
実験的に検証する予定である。

おわりに

以上に多光束SRTEによってランダム媒質の平行光
および拡散光の分光透過率と分光反射率の計算法を
示した。ランダム媒質は母材とは屈折率の異なる粒子
がランダムに分布するものである。粒子が球形である
場合にはSRTEで使用する散乱特性（散乱、消衰断面積
および位相関数）はミー理論により解析的に求められ
る。非球形粒子の場合に、FDTDの計算結果を回折積
分により遠方解に変換した多数の散乱中心の散乱特
性を平均した値をSRTEに適用し、ランダム媒質の平
行光および拡散光の透過率の角度分布を計算する方
法を提案した。ここでは金属粒子に関する計算例を示

したが、この方法は誘電体粒子のクラスターにも適用
可能であり、また任意形状の金属、非金属の単一粒子
にも適用可能である。
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Fig. 3 Diffuse reflectance spectra of a slab of a 
composite medium computed using the 
SRTE; 1) individual scattering centre is a 
sphere of effective refractive index com-
puted using MGT and the corresponding 
scattering characteristics are computed 
using Mie theory, 2) individual scattering 
centre is a cluster, corresponding scatter-
ing characteristics are computed using the 
FDTD and the near-to-far field transforma-
tion integral.
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