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研究成果の概要（和文）：本研究では、エアロゾル粒子の生体や地表面への沈着挙動を議論する上で重要である
実環境大気粒子の帯電状態について、(1) 粒子の帯電状態およびその支配要因、(2) 粒子の帯電状態が粒子の生
体沈着に及ぼす影響、(3) 地表面への沈着に及ぼす影響、をそれぞれ明らかにすることを目的とした。その結
果、KPFM法により個別粒子の帯電状態を計測できる、放射性Cs粒子が非放射性粒子と比べて大きな負の電荷数を
持つ、粒子の非帯電粒子の数割合は大気中の負イオン濃度や水蒸気量に強く影響される可能性がある、実測され
た粒子の帯電状態を考慮することで沈着シミュレーションの質が向上する可能性がある、等の有用な知見を得
た。

研究成果の概要（英文）：We aim to clarify (1) the particle charging state and its controlling 
factors in ambient air, (2) the effect of particle charging state on particle deposition on living 
organisms, and (3) the effect of particle charging state on particle deposition on ground surfaces, 
respectively, which are not well known and should be understood when discussing the deposition 
behavior of aerosol particles. The results showed that (a) KPFM can measure the charging state of 
individual particles, (b) radioactive Cs particles have a larger negative charge number than 
non-radioactive particles, (c) the number fraction of non-charged particles may be strongly affected
 by the negative ion concentration and water vapor content in the ambient air, and (d) the quality 
of the deposition simulation may be improved by taking into account the measured charging state of 
the particles.

研究分野： 環境化学、大気科学、エアロゾル工学

キーワード： エアロゾル　帯電粒子　沈着　呼吸器　地表面　フィールド調査　シミュレーション

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
エアロゾル粒子の生体や地表面への沈着挙動に関連する粒子特性のうち、サイズ分布や形状および化学組成等に
関しては多くの知見が蓄積されてきたが、粒子の帯電状態についてはほとんど研究が進んでいなかった。本研究
の成果により、単一粒子または空気中の粒子群の帯電状態を計測できるようになったことに加え、放射性粒子が
非放射性粒子よりも生体や地表面に多く沈着する可能性があること、大気中の粒子の帯電状態が気象条件とくに
水蒸気量によって変化し得ること、粒子の帯電状態の違いにより生体への沈着量が変化し得ること、粒子帯電を
考慮することで沈着シミュレーション結果の質が向上する可能性があること、等を示すことができた。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



１．研究開始当初の背景 
大気エアロゾルは、呼吸によって生体内に入り込み健康に悪影響を及ぼすほか、大気中の有害

成分を含む様々な物質を地表面に輸送する重要な担体である。エアロゾルの生体や地表面への
沈着挙動を議論する上で把握すべき特性のうち、サイズ分布や形状および化学組成等に関して
は多くの研究が行われ知見が蓄積されてきたが、実環境大気エアロゾルの帯電状態については、
それが粒子の沈着現象に関わるため重要性が指摘されているにも関わらず、ほとんど研究が進
んでいない。「生体や地表面へのエアロゾル粒子の沈着現象において、従来考えられてきた粒子
サイズなどのパラメータ群と比較して、実環境大気エアロゾルの帯電状態がどの程度の影響を
持つか」を明らかにすることで、エアロゾルの帯電状態による生体や地表面への沈着挙動に対し
て観測事実に基づいた確実性を加えることが可能となり、さらにシミュレーションモデルによ
る多様な環境下での粒子沈着現象の精緻な予測が実現されることが期待できる。 
 
２．研究の目的 

本研究では、「実環境大気エアロゾルの帯電状態は、生体や地表面へのエアロゾル粒子の沈着
にどのような影響があるか？」を理解するため、(1) 実環境大気エアロゾルの帯電状態およびそ
の支配要因、(2) エアロゾルの帯電状態が粒子の生体沈着に及ぼす影響、(3) エアロゾルの帯電
状態が粒子の地表面への沈着に及ぼす影響、をそれぞれ明らかにすることを目的とした。 
 
３．研究の方法 
(1) 実環境大気エアロゾルの帯電状態およびその支配要因の解明 
① モデル帯電粒子としての、放射性粒子の電荷数の推算手法の確立と実測 1) 

非放射性粒子である塩化セシウム粒子(CsCl)の 1wt% 懸濁液を用いてアトマイザーにより
CsCl 粒子を発生させ、乾燥管を通過後コロナ帯電ガンによって粒子を帯電させ、微分型電気移
動度分析器(DMA)に導入した。5 つの電荷数(−60, −30, −10, +30, +60)に対応する電気移動度ご
とに CsCl 粒子(粒径 0.4 µm)を分級し、インパクター(50％分粒径 0.5 µm)を用いてガラス基板
上に粒子を捕集した。試料捕集後直ちにケルビンプローブフォース顕微鏡 (Kelvin Probe Force 
Microscopy, KPFM, Shimadzu SPM-9700)を用いて、粒子の高さ像と表面電位を測定した。さらに
走査型蛍光Ｘ線電子顕微鏡(SEM-EDX)を用いて同一基板上の同一粒子の化学組成を分析した。 
 次に、京都大学研究用原子炉にて CsCl に中性子を照射し、134Cs を含む CsCl 粒子 (54 MBq/g) 
を生成した。その後、0.16 g の珪藻土、0.04 g の放射性 CsCl 粒子、1mL の純水をよく混ぜ、る
つぼに入れて約 60℃で 20 時間加熱した。加熱後、粒子捕集用の石英ガラス板と、るつぼを密閉
容器に入れ、連続波ファイバーレーザー(λ=1080 nm)を用いて約 1 秒間照射させ、134Cs 含有粒
子を発生させた。ガラス板に付着した粉体粒子を回収し、KPFM を用いて 134Cs 含有粒子の表面電
位を測定した。本研究では、放射性粒子である 134Cs 8 個と非放射性粒子である CsCl 粒子 8 個
を分析対象とし、それぞれの表面電位の計測から、表面の電荷数の推算を試みた。 
 
② フィールド観測としての、横浜におけるサブミクロン粒子の帯電分布の季節変化の解明 2) 

2022 年 6 月から 2023 年 1月までの期間、慶應義塾大学矢上キャンパスにおいて、当研究室に
て独自開発した帯電粒子分級装置 (Keio-Measurement system of Aerosol Charging State, K-
MACS)3,4) と光散乱式粒子計数器 (Rion KA-02) により粒子の帯電分布の連続観測を行った(測
定時間分解能 15 分)。さらに、−4 価から+4 価の範囲内で推算した粒子の帯電分布をガウス分布
で近似することで、平均電荷数 (pave) と標準偏差 (1σ) を算出した。 
 
③ 室内実験としての、非帯電粒子の数割合を支配する要因に関する実験的研究 5) 

実験系内の温湿度がほとんど変化しない環境下と、湿度が大きく変化する環境下において、非
帯電粒子数濃度と K-MACS の前後で得られる粒子数濃度の比で表した「非帯電粒子の数割合」の
変動要因を実験的に調べた。 
 
(2) エアロゾルの帯電状態が粒子の生体沈着に及ぼす影響の解明 
① 室内実験による肺模型を用いた帯電粒子の沈着挙動解析 
3D プリンターにより 5 分岐を持つ肺模型を作製し、帯電粒子の沈着挙動

を調べた。粒子はアトマイザーで発生させ、帯電ガンあるいは荷電中和器
(241Am)によって帯電させた後、肺模型に流入させた。比較のために、非帯
電粒子のみを肺模型に流入させる実験も実施した。 
 
② 数値シミュレーションを用いた気道内の帯電粒子の沈着挙動解析 

数値シミュレーションを用いて、気道内における帯電粒子の運動挙動な
らびに沈着現象を解析した。粒子および流体の運動挙動の解析には、粒子
の軌跡を剛体の運動方程式からラグランジュ的に解析する離散要素法 
(Discrete Element Method: DEM) と流体挙動をオイラー的に解析する数
値流体力学 (Computational Fluid Dynamics: CFD) を連成させた DEM–
CFD 法を使用した。                         図 1 簡易気道モデル 
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Outlet



本数値シミュレーションでは図 1 に示す簡易気道モデルを用いて計算を行った。本気道モデ
ルを第 1 分岐から第 2 分岐の Zone 1、第 2 分岐から第 4 分岐の Zone 2、第 5 分岐の Zone 3 の 3
つの領域に分割し、各領域における粒子の沈着量を解析した。流体計算における境界条件として、
流体入口を 28.3 L/min、流体出口を大気圧と設定して計算を行った。計算負荷の観点から粒子
径を 5.0 µm と粗視化して計算を行った。また帯電量に対する粒子の肺沈着における影響を解明
するために 0–1000 価の帯電量を持つ粒子の気道内運動挙動を解析した。 
 
(3) エアロゾルの帯電状態が粒子の地表面への沈着に及ぼす影響の解明 6) 
 粒子の帯電状態を予測するための 3 次元数値モデル開発のために改良された気象庁領域気象
化学モデル（NHM-Chem）を用いた。NHM-Chem では WRF-Chem や CMAQ などの世界標準モデルと同
様に、エアロゾルを粒径別に Aitken モード、微小モード、粗大モードの 3 種類に分けて解く一
般的な 3 カテゴリ法に加えて、光吸収性を持つフラクタル凝集体であり比表面積が大きく粒子
帯電状態に関与すると考えられている soot aggregate を微小モードから分離し、また粗大モー
ドのうち海塩粒子とダスト粒子を分類した 5 カテゴリを採用していることが特徴である。 
 
４．研究成果 
(1)-① 非放射性粒子である CsCl 粒子を用いた実験系において、CsCl 粒子の電荷数と表面電位
の関係を図 2a に示す。粒子の電荷数が大きくなるほど表面電位も増加した。さらに、両者の間
に高い相関関係 (r2 = 0.82) が見られ、電荷数ごとの表面電位の変動係数 (標準偏差/平均値) 
は約 30％であった。電荷数と単位面積あたりの表面電位の間にも、同様の傾向が見られた (図
2b)。これらの結果は、実環境大気中の CsCl 粒子の表面電位の計測により、CsCl 粒子の電荷数
が 30％の範囲内で推算可能であることを示唆している。単位面積あたりの放射性セシウム粒子 
(134Cs 含有粒子) と非放射性セシウム粒子 (CsCl 粒子) の表面電位の中央値 (25％タイル値、
75％タイル値) は、それぞれ−2.4×1012 (−3.2×1012, −1.1×1012) V/m2、−1.8×1011 (−2.6×1011, 
−5.1×1010) V/m2であった。次に、CsCl粒子の単位面積あたりの表面電位と電荷数との関係 (Fig. 
2b) を用いて、両者の粒子の電荷数を推算した。放射性セシウム粒子 (134Cs 含有粒子) と非放
射性セシウム粒子 (CsCl粒子) の電
荷数の中央値 (25％タイル値、75％タ
イル値) はそれぞれ−760 価 (−1034, 
−347)、−42 価 (−67, 0.5) と推算さ
れた。これは、放射性セシウム粒子の
表面が非放射性セシウム粒子よりも、
負に帯電していることを示している。
本研究により初めて明らかとなった
放射性セシウム粒子が非放射性セシ
ウム粒子に比べて十分に大きな負の
電荷数をもつという結果は、粒子の生
体沈着の観点から重要な知見となる。 
 
図 2 (a)非放射性セシウム粒子を用いた表面電位と電荷数との関係 (b) 単位面積当たりの表面

電位と電荷数との関係。点線は、最小二乗法で決定した近似直線である。マーカーは粒子
の電荷数ごとの平均値。エラーバーはその標準偏差である。 

 

(1)-② K-MACS/OPC を用いて矢上キャンパスでエアロゾル粒子の帯電状態の通年観測を実施し

た。1σ が夏に増加し、冬に減少した一方、paveは夏に負の値を示し、冬にかけて 0 に近づいた。

粒子の帯電分布を表す paveと 1σ の支配因子を明らかにするため、様々な気象要素 (気温、相対

湿度、混合比、容積絶対湿度) との関係を調べた。1σ は、気温と相対湿度から算出される混合

比と、容積絶対湿度との間に、それぞれ高い相関関係が見られた (1σ と混合比との関係：r2 = 

0.84, 1σ と容積絶対湿度との関係：r2 = 0.84)。これは、水蒸気量が増加するほどイオン濃度

が増加し、粒子とイオンとの拡散衝突の頻度が増すことで粒子の帯電分布の幅が広がったと考

えられる。一方で、pave と主な気象要素との間には明瞭な相関関係が見られなかった。ただし、

pave と 1σ ともに風速との間に強い相関関係が

見られた。これは風が強いほど、粒子とイオン

との衝突確率も増すため、粒子は負に帯電し、

1σ も増加したと考えられる。また、粒子が負に

帯電する理由は、正イオンよりも負イオンの移

動度が大きいためであると考えられる。特徴的

な解析例として、雷の発生時に pave と 1σ が共

に大きく変動した。ここで、雷の発生時刻は、観

測場地点から約 10 km 離れた横浜地方気象台の 

図 3 雷雨時(2022/6/12)の粒子の平均電荷数と標準偏差 



データを用いた。雷発生イベントの一例を図 3 に示す。これは、雷の発生によりイオンが大気中

に大量に放出されることで、粒子の平衡帯電分布が、正もしくは負に偏りを持つ帯電分布に変化

したと考えられる。雷イベントによっては、正から負に粒子の帯電分布が変化した例も観測され

たが、粒子の帯電分布の変化の度合いの要因は本観測だけでは解明することは困難であった。今

後は帯電粒子の数濃度を高い時間分解能で測定する手法を確立し、雷イベントの観測数を増や

すことで、雷発生に伴う粒子の帯電分布の変化を詳細に明らかにする必要がある。 

 

(1)-③ 室内実験の結果、温湿度が安定な条件では、イオン濃度の増加とともに非帯電粒子の数

割合は大きく減少することがわかった。さらに、エアロゾル数濃度に対するイオン濃度の比が大

きい範囲では、非帯電粒子の数割合はゆるやかに減少した。これらの結果は、イオン濃度の増加

によってイオンとエアロゾル粒子との衝突頻度が増し、帯電粒子の数が増加したことを示唆し

ているが、イオン濃度の増加に伴う帯電粒子数の増加度合いは、正と負イオンとの衝突によるイ

オンの消失や粒子の帯電分布の変化（平均電荷数や標準偏差）に影響する可能性がある。一方、

湿度が変化する条件では、負イオン濃度と RH (r2 = 0.79)、容積絶対湿度 (r2 = 0.83)、混合比 

(r2 = 0.83) の間には、高い相関関係が見られた。バブラーなどで水蒸気を発生させる際に、大

きな液滴表面は正に帯電し、液滴から分裂した水蒸気は負に帯電することが報告されている（レ

ナード効果）7)。この点を考慮すると、水蒸気が

発生することで、環境大気中に OH−を含む負のイ

オンが多く生じたことを示唆している。負イオ

ン濃度、RH、容積絶対湿度、混合比が増加する

と、非帯電粒子数割合が減少した。さらに、非

帯電粒子の数割合は負イオン濃度 (r2 = 0.69)、

RH (r2 = 0.86)、容積絶対湿度 (r2 = 0.84)、混

合比 (r2 = 0.84) との間に強い相関関係が見

られた (図 4)。これは水蒸気の増加に伴い、負

イオンが増加し、粒子とイオンとの衝突頻度が

一層増加した結果、非帯電粒子数割合が減少し

たと考えられる。以上の結果から、非帯電粒子

の数割合は、実環境大気中の負イオン濃度や水

蒸気量に強く影響される可能性がある。 

 

図 4 (a) 負のイオン濃度(nion−)、(b) 相対湿度 (RH)、(c) 容積絶対湿度、(d) 混合比に対する、

非帯電粒子数割合との関係。それぞれの関係を最小二乗法で近似した直線も示した。 

 

(2)-① 図 5 に肺模型における帯電粒子(帯電ガンと 241Am)と非帯電粒子の通過率を示す。粒子の

通過率について非帯電粒子と帯電粒子で比較すると、帯電粒子では肺模型における通過率が減

少した。これは帯電粒子の方が気道に沈着しやすいことを示す。さらに帯電粒子について、帯電

ガンを使用した場合と 241Am のどちらにおいても同程度の通過率を示した。帯電ガンで帯電させ

た粒子の帯電量が 241Am によって帯電させた粒子よりも大きいと仮定する場合は、粒子の帯電量

によらず、帯電の有無によって気道内の粒子沈着量が変化する可能性が示唆された。 

 

(2)-② 図 6 に数値シミュレーションによって解析した各帯電量に対する粒子の気道内沈着率を

示す。これより、Zone 1 および Zone 2 における沈着量について、0 C の粒子よりも、1–1000 C
の粒子の方が大きくなり、1–1000 価の粒子では沈着量が大きく変化しないことが示唆された。

この数値シミュレーションの結果からは、粒子帯電の有無によって沈着量が変化することが考

えられた。 

図 5 帯電および非帯電粒子の気道通過率 図 6 気道モデルにおける帯電粒子沈着 



(3) Kajino et al. (2021)6)では、福島原発事故由来の放射性粗大粒子(CsMP)の物理的性状を考

慮した拡散沈着現象の数値シミュレーションを世界で初めて実施した。しかし、CsMP の沈着量

は大幅に過小評価した（図 5）。CsMP は放射性壊変により自己帯電すると考えられるが、計算で

は電気的中性を仮定したため、自己帯電による乾性・湿性沈着率の増幅効果を無視したことも原

因と考えられる。そこで、その効果を数値モデルに組み込むために、先行研究から得られた沈着

率の増幅効果を考慮した計算を実行することで、沈着量の過小評価に一定の改善が見られた。 

 
 
図 5. Kajino et al. (2021) J. 
Geophys. Res. 6) の図 12
を再掲。 
 
上：CsMP の粒径分布を
変化させた場合の全 Cs
沈着量に対するCsMP由
来の沈着量割合（%）の
マップ（左は最大粒径見
積もり、右は最小粒径見
積もり）。 
 
下：観測から得られた全
Cs 沈 着 量 に 対 す る
CsMP 由来の割合（丸印）
と、計算値（棒グラフ）。
ほとんどの地点で計算
は観測値を過小評価し
ている。 
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