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研究成果の概要（和文）：空気や水などの流体に浮遊する微粒子の正確かつ高速な自動測定法は、物理学・化
学・生物学の実験、地球環境モニタリングなど、多くの科学技術研究・産業分野において必要とされている。し
かしこれまで、直径数マイクロメートル未満の微小粒子について、粒子の構成物質と粒子の大きさを両方とも正
確に決定できる利便性の高い自動測定法はなかった。本研究では、流体中に浮遊する粒径範囲０．２～５マイク
ロメートルの微粒子について、複素散乱振幅の正確な単一粒子測定に基づき、粒子を構成する物質の複素屈折率
と粒径別数濃度を、両方とも同時にかつ正確に自動測定できる手法を考案・実証した。

研究成果の概要（英文）：Accurate and fast automated methods for the measurement of fine particles 
suspended in air, water, and other fluids are needed in many scientific research fields, including 
physics, chemistry, and environmental monitoring. However, until now, there has been no convenient 
automated measurement method that can accurately determine both the constituent material and the 
size of particles for small particles less than a few micrometers in diameter. Here, we have 
developed a method for the simultaneous and accurate determination of both the complex refractive 
index and size-resolved number concentration of the constituent materials of particles based on 
accurate single-particle measurements of complex scattering amplitude for particles in the size 
range 0.2 to 5 micrometers. We have devised and demonstrated a method that can simultaneously and 
accurately measure both the complex refractive index and size-specific number concentration of the 
material comprising the particles.

研究分野： 地球大気環境科学・環境物理学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で開発された複素散乱振幅センシング法は、流体試料の前処理が不要で、安価に実現可能であるため環境
中の微粒子の広域観測などに適する。また非破壊分析であるため、他の任意の分析化学・物理センシング手法と
組み合わせた複合分析を行うことができる。このような汎用性と拡張性の高さから、今後、大気圏・水圏・雪氷
圏の微粒子の観測など、多方面に多様な形で応用されていくことが期待される。

※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 
（１） 水中の懸濁粒子の構成物質を同定する方法としては、フィルター採集試料のバルク化学

分析と顕微鏡観察が主流である。前者では粒子種ごとの粒径や混合状態の情報が失われ、
前者では数濃度の定量ができないという制限がある。研究開始当時、流体中の懸濁粒子
の実時間分析に適用可能な最新の光分析手法としてデジタルホログラフィが挙げられ
る。この手法は粒子のサイズと形状の測定能をもつが、波長よりも大きい粒子にしか適
用できず、複素屈折率にはほとんど感度を持たない。また従来の光分析法は、ナノ・マ
イクロサイズ領域では固体粒子と気泡を互いに区別できなかった。 

（２） 上記の問題を解決する一つの方法として、ガウシアンビームの自己参照干渉法に基づき、
単一粒子の前方での複素散乱振幅を測定する Single-Particle Extinction and 
Scattering (SPES)法が提案されているが、複素散乱振幅の測定の精度と確度の確認・制
御方法が確立されておらず、また、複素散乱振幅から粒子の物理特性を推定する方法が
開発されていなかった。 

 
２．研究の目的 
ガウシアンビームの自己参照法に基づき、液体中の懸濁粒子・気泡の単一粒子毎の複素散乱振幅
を高精度・高確度で測定できる装置・計測信号解析法を開発する。測定された複素散乱振幅のデ
ータ点群クラスターから粒子の物理特性を推定するアルゴリズムを開発する。 
 
３．研究の方法 
（１） バックグラウンドノイズを抑制する新しい方法を用いた独自のハードウェアシステム、

光検出器の構成を変更することで簡素化した信号処理回路を開発する。 
（２） 複素散乱振幅データ解析のための理論的枠組みと実用的アルゴリズムを開発する。この

アルゴリズムは、ベイズ型モデル選択とパラメータ推定理論に、非球形粒子による光散
乱の厳密な考察を加えて構築される。モデルデータと実験データを用いてこのデータ解
析手法を検証する。 

 
４．研究成果 
ガウシアンビームの自己参照干渉法により、フローセルを流れる液中粒子の前方複素散乱振幅
を高精度に測定するプロトコル(Complex Amplitude Sensing version 1) CAS-v1 を開発した。
以下、これを複素散乱振幅センシング CAS 法と呼ぶ。CAS 法では先行研究 SPES 法[Potenza et 
al. 2015]に比べて以下の点が改良されている。 
 
1. 実際の測定器ではフローセルの流路幅が有限であるため、一般には粒子の光軸上の座標（z

座標）がビームウエストに一致しない。SPES 法では粒子のｚ座標が信号に及ぼす影響が無
視されていたが、CAS 法では粒子の 3D 座標を正しく考慮した信号モデルを導入した。 

 
2. フローセル位置をステッピングモーター付きステージで厳密に位置調整できるようにした。 

 

3. ガウシアンビームが平面波でないことによる効果、粒子サイズがビーム径に対して有限で
あることの効果を理論的に評価する計算ツールを開発した。これにより測定可能な粒径上
限はビームウエスト径の 1/3 倍程度であることが分かった。 

 



図１．CAS 法の信号モデルで考慮した実験パラメータの模式図 
 
CAS 法の開発の結果、粒子データ点群の散布図形状をフローセルの流路幅と流速分布により説明
できるようになった。フローセルの流路幅・ビームウエスト径と散布図の形状の関係が明らかに
なり、複素散乱振幅のデータ品質を制御する方法が確立された[Moteki 2021, Optics Express]。 
 
複素散乱振幅データ点群から、粒子群の物理特性（屈折率・形状・粒径分布）を推定する理論を
開発した。この理論では 2次元データ点群をクラスタリングし、各クラスターは屈折率と形状モ
デルが同一かつ粒子体積が分布を持つ粒子種の集団であると仮定する。各クラスターの
principal curve fit を求め、principal curve に沿う距離座標が粒子体積の単調増加関数であ
ると仮定すると、各粒子種の形状モデル・複素屈折率・体積等価粒径の粒径別数濃度を導出でき
ることを明らかにした[Moteki 2020, JQSRT]。 
 

図２．環境水中の懸濁粒子の複素散乱振幅のデータ点群とクラスタリング結果の例（a）東京と
(b)沖縄の降水試料。 
 
さらに鉱物ダスト試料について、酸化鉄とシリケイト粒子を判別したうえで、主成分であるシリ
ケイト粒子の形状モデルと有効屈折率を推定できることを実証した[Yoshida et al. 2022]。 
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