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【序】ある種の有機溶媒と水との二液混合溶液は下部臨界点を持ち、温度上昇によって均一な 1

相状態から有機相、水相が界面を隔てて存在する 2 相状態へと相分離を示す事が知られている。

このような溶液に温度上昇を誘起する近赤外光パルスレーザーを照射すると、界面および微小相

が生成し，成長することで二相へと相分離する。この相分離初期過程における微小相の成長ダイ

ナミクスはシャドウグラフ法を用いて可視化することで研究されてきたが[1]、観測光の波長以下

程度の大きさを持つ微小相は回折限界のために観測する事が出来ていない。近年では回折限界を

超える様々な超分解能手法が考案され、生体細胞の観測に広く応用されて来ている[2]。そこで

我々はこれまで観測することが出来なかった相分離初期過程の微小相に関する情報を得ることを

目的とし、超解像能を有する構造化照明法(SIM)を微小相の観測に応用した。SIM は広視野蛍光

顕微手法の一つで、蛍光を誘起する励起光としてある単一の周期構造を持つ構造化照明(SI)を用

いる方法である[3]。SIを用いることで観測不可だった周波数がフーリエ変換(FT)の周波数偏移特

性によって FT画像上でシフトし、検出可能となる。通常の SIMでは複数枚の蛍光画像を撮影し、

超解像イメージを再構成しているが、観測する試料自体が周期構造を有する場合にはシングルシ

ョットでの観測が可能であると期待される。本発表ではシングルショット構造化照明によって相

分離構造の可視化を行い相分離ダイナミクスについて調べた。 

 

【実験】試料として下部臨界点を持つ水と 2-ブトキシエタノール(2BE)との混合溶液を用いた。

この混合溶液の臨界濃度は 2BE モル分率 0.052 で、下部臨界点は 49.2℃である。試料は混合溶

液を 2枚のスライドガラス間に挟むことで、厚さが 10 m程度になるように作製した。試料温度

は室温(20～22℃程度)で、近赤外光パルス(波長 1.88 m, パルス幅 8 ns, 強度 20 mJ/pulse)を照

射し、35℃程度の温度上昇と相分離を誘起した。近赤外光パルスは高圧水素ガス中に Nd:YAGレ

ーザー基本波(1064 nm, 8 ns, ~1J/pulse)を集光し、ラマンシフトすることで得た。試料溶液には

蛍光色素としてローダミン Bを 1.5 x 10-5 Mで溶解した。SIはNd:YAGレーザー第二高調波パ

ルスビーム(532 nm, 6 ns)を位相変調器によって 2本のビームに分割し、対物レンズ(40倍, N.A. 



0.6)の焦点面で重ね合わせ干渉させることで作製した。近赤外光パルスと SIまたはフラッシュラ

ンプとの時間差はデジタルディレイジェネレーターを用いて電気的に制御した。画像のフーリエ

変換(FT)などを含めた解析はMatlabを用いて行った。 

 

【結果と考察】Fig.1(a)-(d)に、均一照明(UI)、および SIによって撮影された蛍光画像と、それぞ

れのフーリエ変換(FT)画像を示した。スピノーダル分解に際して現れる双連結構造(相分離構造)

が綺麗に可視化されている。蛍光色素として使用したローダミン Bは有機相中で発光効率が良い

ことが確認されているため、白く観測されている部分が有機相であると考えられる。FT画像上に

は中央にリング状の構造が観測されており、これは相分離構造がある遅延時間に特有の周期構造

を持ち、かつ等方的であることを示している。SIによって撮影された蛍光画像にはこの相分離構

造に加えて SI の縦縞が見られており、FT 画像上には中央のリング構造が左右にシフトしている

様子が観測されている。これは序論で説明したフーリエ変換の周波数偏移特性によって周波数が

シフトしたものと考えられる。いくつかの遅延時間においてこのシフトしたリング構造から相分

離の周期を計算し、UIでの結果から計算された周期と共にプロットした結果を Fig.1(e)に示した。

SI と UI による結果は非常によく対応していることが確認できた。このように観測対象となる試

料自体が周期構造を持つ場合にはシングルショットでの構造化照明が適用可能であることを示す

ことが出来た。発表では結果の詳細について報告すると共に、今後の課題について議論する。 
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