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研究成果の概要（和文）：本研究では、深海浮遊粒子の現場測定への応用に向け「水中を流れる粒子の化学イメ
ージング計測による連続モニタリング手法の開発」を目指した。コヒーレント反ストークスラマン散乱分析
（CARS）によるラインスキャンにより、高速で流れる数十マイクロメートルのマイクロプラスチック（MP）を選
択的に検出し、サイズ・速度・数密度を計測できることを示した。また、二光子励起自家蛍光とCARS光の同時取
得により、流れる有機粒子（緑藻）とMPの瞬時の分類にも成功した。さらに、3次元画像撮影法のホログラフィ
とラマン分光分析の統合分析を実現し、画像と化学分析を組み合わせることで大容量の水中粒子を測定できる可
能性を示した。

研究成果の概要（英文）：In this project, chemical imaging techniques of flowing particles in water 
were investigated aiming at in-situ continuous monitoring of deep-sea micro particles. For fast 
in-flow detection of microplastics and microalgae with high spatial and temporal resolutions, a 
method based on coherent anti-stokes Raman scattering (CARS) detection, was proposed. Different 
plastic particles with sizes of several tens of micrometers were selectively detected in a 
high-speed flow. In-flow classification of microplastic and alga particles was also successfully 
performed by the simultaneous detection of CARS and two-photon excited auto-fluorescence signals. In
 addition, an integrated method of digital holography and Raman spectroscopy was investigated, and 
the morphological and chemical analysis of plastic, organic and inorganic particles was demonstrated
 in a large volume of water using a compact system. 

研究分野：水中分光

キーワード： コヒーレント反ストークスラマン散乱　マイクロプラスチック　動的粒子化学イメージング　海中粒子

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
主たる海中粒子である有機物は深海の貴重な栄養源だが、一方で生態系に影響を及ぼしうるマイクロプラスチッ
クも深海で多く発見されている。現状では海中粒子の種類ごとの分布はサンプリングでしか得ることができず、
微小粒子や特に存在密度の少ない深海粒子については限られた情報しかないが、本研究により数十マイクロメー
トルの微小粒子を流れの中で連続的に化学モニタリングする計測手法を提示でき、深海環境影響評価の革新的な
ツールとして期待できる。今後手法を海中現場での調査に応用することにより、今までよりはるかに高い空間・
時間分解能での調査が可能になり、栄養塩循環への新たな知見やプラスチック汚染のコントロールにつながる。

※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。
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１．研究開始当初の背景 

 海中を漂う粒子は、数 nm から mm サイズまでの大きさで海中に遍く存在し、海の物質循環に

重要な役割を果たしている。有機化合物でできた粒子は、海表面から移動・沈降したり食物連鎖

の中で生物に食べられ排出されたりすることを繰り返し、深海まで運搬される。これらの有機粒

子の海中存在割合、物質循環への寄与率は、海洋化学分野において重要なトピックで、海洋の広

い範囲での分布を知る必要がある。海表面ではサンプリングが容易であり調査が進んでいるが、

深海では極度に濃度が少なくなるため、セジメントトラップ等で長時間をかけサンプリングを

行わなくてはならず、深海での粒子分布は現状で詳しくわかっていない。しかし、深海では特に

有機物質が貴重な栄養源となり、深海の生態系・物質循環を支えるため、有機物質分布の調査方

法確立が急務である。一方で、近年、有機粒子と同程度のサイズのマイクロプラスチック粒子の

海洋汚染が問題となっている。マイクロプラスチックは有機粒子と海中で似たような振る舞い

をするため、深海まで運搬され広範囲で広がり、マリアナ海溝でも発見され全海洋で汚染が広が

っていると言われている[1]。しかし、やはり深海での詳細分布はほとんどわかっていない。マイ

クロプラスチックの生態系・海洋環境影響が深刻化し手遅れとなる前に、マイクロプラスチック

の深海での分布状況を詳細に調べなければならない。 

  

２．研究の目的 

 本研究では、深海浮遊粒子の現場測定への応用を目指し「水中を流れる粒子の化学イメージン

グ計測による連続モニタリング手法の開発」を目的とした。現状ではサンプリングによる分析し

か化学計測方法がない浮遊粒子に対し、コヒーレント反ストークスラマン散乱分析（CARS; 

Coherent Anti-stokes Raman Spectroscopy）などを応用して、深海その場での計測に応用できる、迅

速な粒子化学計測手法を考案した。深海での粒子数密度は少ないため[2]、一定の濃度まで捕集

をしたところで効率的にイメージング計測を行えるよう、 

・粒子数密度のモニタリング 

・粒子の化学イメージングによる迅速な粒子種類判別・分類 

の 2 つを一連の流れの中で行うことのできる手法の確立を目指した。 

 

３．研究の方法 

 CARS は、レーザー光をターゲットに照射して分子を振動させて分光分析をするラマン分光分

析をベースとした分子計測手法である。ラマン分光分析はすでに海洋調査で、海水・間隙水中の

溶存物質の測定に応用されていて[4]、プラスチック計測も得意とする[5]。しかし、ラマン光は

非常に弱く計測感度が良くない。そこで、2 つの異なる波長の超短パルスレーザーを同時に照射

することで起こる強い CARS 光を観測することで、m オーダーの高解像度・高感度・高速な化

学イメージングが可能となる。CARS は、生細胞の化学イメージング手法として発展している[3]

が、プランクトン等有機粒子やマイクロプラスチックといった海中微小粒子の動的な計測に応

用した例は非常に少ない。しかし、生細胞と測定条件が類似していることから、CARS を用いて

流れの中で連続的に計測するという着想を得て、本研究で CARS を化学イメージング手法の核

とした。CARS の実験は、バイオフォトニクス研究の第一人者である英国サウサンプトン大学の

Sumeet Mahajan 教授のもとで外来研究員として行い、最適な実験セットアップ・条件を検討し

た。粒子数密度のモニタリングについては４にて詳述するが、CARS による測定方法の工夫によ



り数密度モニタリングと化学イメージング両方を CARS で行うこととした。また、化合物情報

と光学画像を同時に取得することで計測のスピード・精度・効率性をあげられる可能性を見出し、

対象物を数十s で高速・3 次元に撮影できるホログラフィとラマン分光分析の統合システムに

ついても検討した。 

 

４．研究成果 

 本研究により得られた主な成果は以下である： 

(1) ラインスキャンによる CARS の化学イメージング画像を再構築する解析を行うことで、

検出した粒子数のカウント、粒径、粒子速度を計算することに成功した。よって濃度の

モニタリングから化学イメージング測定まで、CARS のみで効率的に行えることがわか

った。 

(2) CARS により、水圏環境でよく見られる代表的なマイクロプラスチック（ポリスチレン、

アクリル、ポリエチレン）について、40m 程度のサイズで流路内を 4mm/s で流れる状

態で選択的に検出することに成功した。 

(3) 二光子励起自家蛍光信号と CARS 光の同時取得によりマイクロプラスチックと緑藻（イ

カダモ）を同スピードの流れの中で瞬時に分類することに成功した。 

(4) 3 次元空間を浮遊する粒子を、ホログラフィで高い空間・時間分解能で動画として撮影

できることがわかった。さらに、ホログラフィとラマン分光分析を組み合わせることで、

浮遊粒子の形状と化学分析両方ができることを示し、ホログラフィとラマン分光分析や

CARS などを統合する実現性が高いことを示した。 

 (1) について、まず CARS を用いて海中に浮遊していることがわかっているマイクロプラスチ

ック標準試料（ポリスチレン・アクリル）を空気中・水中でそれぞれ測定したところ、測定結果

にほぼ違いがなく、信号強度に水の影響がないことがわかった。また、通常開口数（NA; Numerical 

Aperture） が 0.5 以下の低倍率広画角レンズでは CARS が難しいと考えられていたが、ハイパワ

ー出力レーザーの CARS システムのセットアップや流路を工夫し、NA が 0.3 の 10 倍率レンズ

で 0.5mm 角の画角で大きさ 10m 以上の粒子を流れの中で安定的に検出することに成功した。

数密度のモニタリング手法として、当初はレーザー誘起破壊検出法（水中に一定出力以上のレー

ザーを照射し水中粒子中元素の誘起破壊を起こした時に発生するプラズマ光が水中粒子の大き

さ・濃度と相関する現象を用いて数密度を計測）を用いる予定だったが、流れる粒子に対し 1 箇

所で CARS によるラインスキャニングを行い、得られた化学イメージング画像について再構築

解析を行うことで、検出した粒子数のカウント、粒径、粒子速度を計算でき、スキャニング速度

とスキャニングエリアの大きさから流れる粒子の数密度を推定できることがわかった。よって

数密度のモニタリングから化学イメージング測定まで、CARS のみで効率的に行えることがわか

った。 

 (2)、(3) について、40m 程度のポリエチレン・ポリスチレン・アクリル粒子について、4mm/s

の高速な流れの中でそれぞれに活性な波長と不活性な波長で測定をしたところ、活性な波長の

み粒子が流れていくのが検出され、不活性な波長では何も検出されない（偽陽性率 = 0）ことを

確認し、CARS によって粒子の選択的な検出ができることを示した（図１）。さらに、二光子励

起自家蛍光信号と CARS 光の同時観測を加え、蛍光不活性のプラスチックは CARS 光（炭素水

素結合）のみ発光する一方、植物プランクトンは自家蛍光も CARS 光（炭素水素結合）も発光す

ることを利用し、有機物質（緑藻）とプラスチックが混じった流れでの粒子種類の瞬時分類に成



功した（図 2）。これらの成果は、微小なマイクロプラスチックや有機粒子の連続モニタリング

手法として画期的な Proof of concept であり、国際学会誌にて論文発表した[6]。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

  

 

 (4) について、図 3 のような、ホログラフィとラマン分光分析を同時に行えるセットアップを

製作し、代表的な海中浮遊粒子として数 mm 以下のサイズの有機粒子や数種類のプラスチック

ペレットを用いて計測を行い、ホログラフィ画像とラマン信号両方を取得して粒子の種類を識

別できることを示した。コリメートレーザービームを用いた、ホログラフィとラマン分光スペク

トルの同時取得は世界で初めての成果であり、特に図 3 に示すように、ホログラフィの画像だけ

ではわからないプラスチック片もラマン分光分析と統合することで材質分析までできることを

示した成果は画期的で、国際学術誌に論文を発表[7]し、The Optical Society of Americaのニュー

スリリース [8]、BBC Science Focus Magazine [9]などに掲載され、国内外のメディアから注目を

集めた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.ホログラフィ・ラマン分光分析を統合したセットアップとスペクトル例（左からアクリ

ル・ポリスチレン・動物プランクトン・その他生物由来有機物） 
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リスチレン、下は緑藻．ス
ケールバーは 50m. [6] 
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