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研究成果の概要（和文）：粒子1粒ずつの個別粒子の光散乱角度分布が測定可能な角度分解型ネフェロメータの
装置および解析ソフトを製作して、様々なエアロゾルを測定した。実験室において、標準的な種々の粒子の光散
乱の特性を明らかにした。開発した装置で実際の大気のエアロゾルの個々の粒子の光散乱角度分布を測定して、
その粒子のサイズ、形状、屈折率が計測可能であることを実証した。レーザー気化イオン化質量分析計やエアロ
ゾル質量分析計、あるいは従来型のハイボリュームサンプラと実験室での化学分析作業などを同時に行って、大
気中に存在するエアロゾルの組成を正確にモニターしながら、化学組成と光散乱特性の対応をあきらかにした。

研究成果の概要（英文）：The angular distribution of scattering of individual aerosol particle 
provides useful information to estimate mixing state and type of particles. We have developed a new 
polar nephelometer. In this system, angular distributions of scattering for an incident light 
polarized parallel and perpendicular to the scattering plane can be measured simultaneously. Ambient
 particles were measured at Nagoya University, Japan. After passing through a heated sampling line 
(300 C) or a bypass line (room temperature), particles with a diameter of 500 nm were selected using
 a differential mobility analyzer before introducing to the polar nephelometer. The sphericities of 
individual particles were estimated from the scattering angular distributions. The observed ambient 
particles were found to have bimodal sphericity distribution when the particles were passed through 
the bypass line. The results suggested that at least two types of particles were externally mixed 
during the observation.

研究分野：大気環境科学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
PM2.5 などのエアロゾルの健康影響は、単に質量濃度だけで決まるのではなく、その化学成分がどのようになっ
ているかが、非常に重要な問題であると考えられるので、リアルタイムでの組成測定は非常に重要である。ま
た、エアロゾルの太陽光の吸収・散乱による気候に対する「直接効果」は、将来の気候変動を正確に予測する際
の不確定要素の一つとなっている。エアロゾル粒子の光学特性に関するデータは、地球環境の将来予測にも重要
な役割を果たす。本研究では、大気エアロゾルの一粒ずつの光散乱角度分布を正確に調べることができ、さらそ
の光散乱特性からエアロゾル粒子の組成をリアルタイムで推定することができるものを開発している。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
大気エアロゾルには、黄砂などの土壌粒子や、海面から放出される海塩粒子、花粉などの自然
起源の粒子と、自動車や暖房などから放出されるスス粒子などの人為起源の粒子がある。また、
植物や人間活動により大気中に放出された気相の有機化合物や硫黄酸化物、窒素酸化物が大気
中での化学反応を経て、蒸気圧の低い物質に変化することで、生成する二次生成粒子もある。
粒子同士が凝集したり、気相成分が取り込まれたり、反応が進むなどして、大気中で刻々と変
化する。PM2.5 に対する短期的な高濃度暴露は、循環器系の疾患と因果関係があり，呼吸器系
の疾患（ぜんそくなど）とも因果関係がある可能性が高いとされている。長期間の暴露によっ
てはさらに小児や胎児の成長に影響を与える可能性があり，発ガン性，変異原性などを示す可
能性もある。世界では PM2.5 が原因で毎年 320 万人以上が早死していると推計されている。
たとえ同じ大きさの粒子が同じだけ存在していても、その中に含まれる化学成分や水への溶け
やすさなどの性質の違いにより、健康に及ぼす影響が異なると考えられる。PM2.5 などのエア
ロゾルの健康影響は、単に質量濃度だけで決まるのではなく、その化学成分がどのようになっ
ているかが、非常に重要な問題であると考えられるので、リアルタイムでの組成測定は非常に
重要である。また、エアロゾルの太陽光の吸収・散乱による気候に対する「直接効果」は、将
来の気候変動を正確に予測する際の不確定要素の一つとなっている。エアロゾル粒子の光学特
性に関するデータは、地球環境のモデル将来予測にも重要な役割を果たす。大気エアロゾルの
一粒ずつの光散乱角度分布を正確に調べることができ、さらその光散乱特性からエアロゾル粒
子の組成をリアルタイムで推定することができるものを開発することが重要である。 
 
２．研究の目的 
PM2.5などのエアロゾルの健康影響は、単に質量濃度だけではなく、その化学成分が重要であ
ると考えられるので、簡便かつリアルタイムでの組成測定装置が求められている。エアロゾル
1 粒の光散乱の空間角度分布を一度に測定する装置を開発し、様々な組成の標準粒子を発生さ
せて、開発した装置を用いて粒子特有の光散乱特性パターンに関するデータベースを蓄積する。
光散乱特性の情報はエアロゾルの気候影響の解析においても重要である。エアロゾルの個別粒
子の光散乱角度分布測定装置を改良して、コンパクト
でローコストな装置を開発し、より精密な光散乱特性
の測定と組成の検知を可能にする。大気中にどのよう
な種類、形状、組成のエアロゾルが主要に存在するか
をリアルタイムで検知し、適切な対策ができるシステ
ムを開発する。 
 
３．研究の方法 
（１）計測装置の概要 
開発した装置は YAG レーザーの第二高調波の波長 532 
nm のレーザー光を使用しており、エアロゾル粒子が流
れる導入管を二重にし、外側にシースフローを流すこ
とで、導入された粒子の空間的な広がりを抑えている。
粒子は検出器中心でレーザーと当たり、その散乱光強
度が前方散乱 11.7度から後方散乱168.3度まで約7.8
度の角度分解能で 42個の光検出器で検出される。本装
置では、レーザー光の偏光面と垂直および平行面上の
散乱光の角度分布が同時に測定できる。また、時間平
均した多粒子の光散乱角度分布を測定することができ
る。さらに、100 Hz という高い時間分解能の計測によ
り１つ１つの粒子の水平垂直偏光面の角度分解散乱強
度を測定できる。図 1、図２に写真と模式図を載せた。 
（２）標準試料を用いた試験 
気体の CO2や代替フロンガスである HFC134a によるレ
イリー散乱を検出することで、装置の性能を検証した。
各角度における空気との散乱強度の違いを比較した。
CO2と空気の散乱強度の違いと、HFC134a と空気の散乱
強度の違いの比率は 3.81～0.12 であることがわかり、
文献値 3.88 とほぼ一致した。次に、ポリスチレンラテ
ックス(PSL)球形標準粒子(直径 299 nm,499nm,707nm) 
をネブライザーでエアロゾル化し、拡散ドライヤーで
水分を飛ばした粒子を粒径選別した。粒径選別は DMA 
(微分型静電気分級装置)と APM (エアロゾル質量分級
装置) を組み合わせて行った。その後、PN に導入し散
乱角度分布を計測した。複素屈折率の推定のために光
吸収性の球形粒子であるニグロシンの散乱角度分布の
計測を行った。また、形状の違いや光吸収性による影

図１ 製作した角度分解型ネフェロメ
ータの写真 

 
図２ 製作した角度分解型ネフェロメ
ータ(PN)の模式図。 



響について調べるため、非球形
粒子である塩化ナトリウム粒
子とスス粒子に関しても散乱
角度分布の計測を行った。ニグ
ロシンと塩化ナトリウム粒子
は PSL と同様にネブライザー
でエアロゾル化した。スス粒子
はプロパンガスの燃焼で発生
させた。その後、拡散ドライヤ
ーで水分を飛ばした粒子を粒
径選別(300 nm、500 nm、700 nm)
し測定を行った。 
また、電子顕微鏡分析用のサンプリングも同時に行った。インパクターを DMA と APM の後ろに
設置し、粒径選別した粒子をサンプリングした。電顕画像から推定した粒子の形状と、個別粒
子の散乱角度分布との比較を行った。 
 
４．研究成果 
製作した角度分解型のネフェロメータの基本性能を調べるために、図４に示すように PSL 粒
子の単一粒子による散乱角度分布を測定した。その結果、Mie 散乱理論と各受光器の効率と検
出できる散乱角度幅を加味した理論的なシミュレーションによる散乱角度分布により予想され
る波動干渉による波状のパターンが再現できた。ニグロシン粒子を用いた光吸収性球形粒子に
よる測定結果から、その複素屈折率である n = 1.61 - 0.23 i が求められた。この結果から、
複素屈折率の実部および虚部を決定できることがわかった。形状の違いによる影響について調
べるため、立方体に近い形状をしていると考えられる塩化ナトリウム粒子や不規則形状のスス
の散乱角度分布の計測も行った。 
球形性の変化について調べるため、球形性に対応する指標（α）を以下のように導出した。
図５に得られたレーザー偏光面に対して垂直偏光における光散乱角度分布の一例を示す。αは、
球形粒子を計測した場合に現れるレーザー偏光面に対して垂直偏光における光散乱角度分布の
2 つの極小付近と、これらの間の極大付近の平均
値の比として定義し、6つの測定点 106.7, 113.4, 
66.5, 74.3, 114.8, 152.6における、a+b と A+B+C+D
の和の比から求めた。 
図６に、電気移動度直径 500nm の粒子に対して、
ヒータを通過した外気粒子と通過しなかった外気
粒子の、パラメータαの個数分布を示す。非加熱
の場合は、α=0.5 程度を境にして、二つの異なる
ピーク(ピーク 1:α=0.25 で極大、ピーク 2:α
=1.55 で極大)が顕著に表れた(Fig.2a)。実大気中
（非加熱時）には、球形性の大きく異なる少なく
とも 2種類の粒子が外部混合しており、球形性の
高いα>0.5の粒子が全粒子の89 %と大部分を占め
た。電気移動度直径 500 nm の粒子は、球形性の高
い粒子の割合が高いことがわかった。実大気中（非
加熱時）には、球形性の大きく異なる少なくとも
2 種類の粒子が外部混合しており、球形性の高い
α>0.5 の粒子が全粒子の 89%と大部分を占めた。
電気移動度直径 500nm の粒子は、球形性の高い粒
子の割合が高いことがわかった。300℃まで加熱し
た場合、非加熱時のピーク 1 と同程度のαを持つ
粒子が主に検出された。加熱時のα＜0.5 の球形
性の低い粒子の割合は、42 %であり、非加熱時の
11 ％より大きかった。このことから、非球形性粒
子は、球形性粒子に比べて、難燃性の粒子の割合
が高いと考えられる。 
非加熱と加熱のα<0.5 のカウント数が大きく
異なる理由としては、非加熱時には、非難燃性の
無機塩や有機物からなる球形性が低い粒子が存在
する可能性が考えられる。加熱時にも、球形性が
高いα>0.5 の粒子が非加熱時の 5 ％程度観測さ
れた。夏季の名古屋での観測では、ヒータの下流
に設置したエアロゾル質量分析計(AMS)の測定結
果から、有機物の重量濃度の 8±2 ％、硫酸塩の
重量濃度の 6±3 %は、300℃に加熱した管を通過

 

図３ 外気の取り込みと角度分解型ネフェロメータへの取り込み 
実験の装置 

図 4 電気移動度粒径 700 nm の PSL の単一粒子
の散乱角度分布。点は測定値、曲線は Mie 散乱理
論の球形粒子の散乱角度分布に、各受光器の効
率を加味した理論的な散乱角度分布。 

 
図５ レーザー偏光面に対して垂直偏光におけ
る光散乱角度分布の一例。電気移動度直径が
500nm の外気中の単一粒子の光散乱角度分布。 



しても残存したと、報告されている。今回の観測
では、500nm の粒子を選別しているため、定量的
な比較は困難であるが、今回の「球形性が高い粒
子の一部が加熱時も観測された」という結果は、
整合的であるといえる。αから推定した球形度や
混合状態の時間変化と、同時に吸収率測定器
(PSAP)および AMS を用いて測定したエアロゾル化
学成分と比較し、形状や混合状態と化学成分との
関係について検討した。 
さらに、小型でより簡便な測定ができる PM2.5
の検出装置を製作した。装置を非常にコンパクト
なものにするため、光源には小型の LED を使用し
ている。この装置で大気中の PM2.5 粒子の光学特
性の測定と化学成分の推定をするが、PM2.5 の問
題が深刻になっているベトナム、インド、インド
ネシア、マレーシア、モンゴル、タイなどの発展
途上国で現地の研究者と協力して PM2.5 の計測を
行った。 
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粒子の、パラメータαの個数分布を示す。 
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