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研究成果の概要（和文）：本研究課題では，ナノ粒子の平均粒径を高精度に測定し，その値の保証を行うための
新たな計測技術の確立を目指し，蛍光ナノプローブを利用した蛍光光子相関法によるナノ粒子平均粒径の計測方
法を提案した．研究期間中に構築した，蛍光プローブの光子相関信号の計測システムを用い，ナノ粒子に修飾さ
れた蛍光色素（蛍光ナノプローブ）の並進拡散係数を安定して測定できることを確認し，ポリスチレン粒子に標
識された蛍光色素の並進拡散係数がナノ粒子の粒径の変化に対応して変化することを確認し，提案手法によるナ
ノ粒子の平均粒径計測が実現する可能性を示唆した．

研究成果の概要（英文）：In this study, we suggest a nano particle sizing method with in-situ 
measurement of the solvent viscosity. It is considered that the average size of the nano particle is
 accurately estimated based on the simultaneous measurement for both the particle size and the 
solvent viscosity. The fluorescent nano probe is attached on the particle before the particle 
sizing. Then the translational diffusion time of the fluorescent nano probe is measured by using the
 originally constructed equipment for photon correlation measurement of the fluorescent signal from 
the fluorescent nano probe. It is considered that both the rotational diffusion time and the 
translational diffusion time are required to determine the viscosity of the solvent. It is possible 
to determine the translational diffusion time of the fluorescent nano probe by using the originally 
constructed equipment to measure the viscosity of the solvent.

研究分野： 光応用計測
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研究成果の学術的意義や社会的意義
液層中のナノ粒子の粒度分布評価は，溶媒中のナノ粒子の球相当径を測定する方法が一般的である．しかしなが
ら，その計測には，溶媒の粘度の測定が必要であり，事前にナノ粒子の分散する溶媒の粘度を正確に推定するこ
とは困難である．本研究課題は，ナノ粒子の分散する溶媒の粘度およびナノ粒子の粒径の測定が同時に行うこと
を提案するものであり，提案手法により，拡散法で評価されるナノ粒子の粒度分布測定の不確かさ評価が可能に
なると考えられ，その学術的意義は大きい．また，ナノ粒子の平均粒径の保証が行えるようになれば，その工業
的価値は高く，社会的な意義も大きいと考えられる．



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
近年，ナノ粒子は，スラリー砥粒，単電子デバイスなど様々な用途に用いられている．ナノ

粒子の平均粒径，および粒度分布は，使用するナノ粒子の機能を定めるパラメータで有り，例
えば，砥粒として用いられるナノ粒子では，研磨レートなどの研磨特性がその平均粒径，粒度
分布に応じて変化し，単電子デバイスでは，金属ナノ粒子のサイズが電気容量などを決定する． 
 ナノ粒子の粒度分布は，溶媒の粘度，pH，イオン濃度などの環境や溶媒の種類（組成）によ
り大きく変化し，ナノ粒子を用いたデバイスの製造，ナノ粒子を利用した加工プロセスでは，
その品質管理（平均粒径，粒度分布）のため，溶媒の種類や環境に依存せず，ナノ粒子の粒径
を評価する信頼性の高いナノ粒子の平均粒径・粒度分布計測技術が不可欠である． 
 そこで，研究代表者らは，測定するナノ粒子の分散する溶媒に，直径 1nm の蛍光ナノプロ
ーブを混合し，蛍光ナノプローブの回転ブラウン運動，並進ブラウン運動を解析して，測定す
るナノ粒子が分散する溶媒の粘度，温度で定まる粘度係数を定め，蛍光プローブの計測と同時
に，ナノ粒子の並進拡散係数を計測し，ナノ粒子の粒度分布を計測する方法を新たに提案する． 
  従来手法との違いは，ナノ粒子を分散する溶媒の粘度，温度が未知の場合でも，蛍光ナノプ
ローブのブラウン運動解析によって，ナノ粒子の粒度分布計測の際の，溶媒の粘度および温度
補償が行える点である．  
 
２．研究の目的 
本研究では，提案手法に基づくナノ粒子粒度分布計測システムを新たに構築し，溶媒の粘度，

温度が未知な溶媒（CMP 研磨スラリーのような高分子，酸化剤，防蝕剤などが添加された溶
媒）の粒度分布を計測する方法の妥当性を検証し，従来測定が困難とされていた様々な組成，
環境下でのナノ粒子粒度分布・平均粒径計測についての基礎的な検討を行う． 

 
３．研究の方法 
FCS を用いて蛍光色素単体試料と蛍光色素ポリスチレン標準粒子混合試料の並進拡散係数を測
定する．本実験において蛍光色素は Rhodamine110(R110)を使用した．22.5℃水溶媒中において
R110 の並進拡散係数は 440μm2/s と知られており，この値を観測領域体積の校正に用いた．
Fig.1 に示す実験ではサンプル温度を 20から 35℃まで 3℃刻みで変化させ，濃度を 1.0nmol/L
と固定して蛍光色素の並進拡散係数を測定した． 
次に蛍光色素ポリスチレン標準粒子混合試料を用いた実験を行った．蛍光色素と蛍光標識され

たポリスチレン標準粒子が観測領域内に同時に存在する場合，自己相関関数が 2成分の並進拡
散時間を持つ場合のモデル化は以下の式で表すことができる． 
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ただし，y1，y2はそれぞれ第一成分，第二成分の割合，τD1，τD2はそれぞれ異なる速度で拡散
する蛍光色素の並進拡散時間である．今回，第一成分の並進拡散時間は，蛍光色素 R110 単体の
並進拡散時間に固定し，第二成分を実験で取得した自己相関関数にフィッティングすることで
決定し，ナノ粒子に修飾された蛍光色素（蛍光プローブ）の並進拡散時間を算出した．ポリス
チレン粒子には，NIST（National Institute of Standards and Technology）Standard を取得
した球形状のナノ粒子を使用した．この実験では，蛍光プローブの拡散係数測定こ試みたが，
測定データに大きなばらつきが表れ，有意な実験データの取得ができなかったため，本報告書
では実験データを割愛する． 
 
４．研究成果 
蛍光プローブ R110 について，その並進拡散係数を評価した実験結果を Fig.1 に示す．蛍光ナ

ノプローブを標識したナノ粒子の並進拡散係数については，実験データが不足しており現段階
での報告は控える．蛍光プローブ R110 について，並進拡散時間は理論値に近い値を示しており，
また，その並進拡散係数は，以下に示すアインシュタインストークスの式(粒径 dと並進拡散係
数 D の関係を示す式：kBはそれぞれボルツマン定数,T は溶媒温度,ηは溶媒のせん断粘性を表
している)から，温度変化に追随することが予想されており，Fig.1 の実験結果を確認すると，
蛍光色素の並進拡散係数については，ほぼ理論値通りの変化を示していることから，構築した
実験装置を用いて，蛍光プローブの並進拡散係数を正しく計測できることを確認した． 
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その原因として，蛍光プローブがナノ粒子に正しく標識されていないことが考えられ r，今
後，これまで得られた成果を元に，ナノ粒子に対する蛍光プローブの標識方法を確立し，引き



続き提案手法を用いたナノ粒子粒度分布計測技術の確立に取り組む予定である． 

 

Fig1. Diffusion coefficient of R110 with changing its temperature 
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