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研究成果の概要（和文）：エアロゾルと雲の影響は気候変動予測における最大の不確定要素の一つである。大気中の雲
粒の関わる物理化学現象を理解するためには、気相中に水滴を浮遊させたまま、その物性を計測することが必要不可欠
である。本研究課題では、相対湿度を制御可能な反応チャンバーを開発し、レーザー捕捉法を用いて単一微小水滴を気
相中に非接触で静止させ、雲粒の発生・成長・消滅に関わる水滴の相転移を光学顕微鏡下で再現するとともに、水滴個
々の化学組成、サイズ、温度を計測する手法を確立した。

研究成果の概要（英文）：Micrometer-sized water droplets are very important as a model reaction system of 
cloud droplets. There are many unsolved issues related to the nucleation and growth of cloud droplets in 
the atmosphere. Therefore, significant uncertainties are associated with the representation of clouds, 
and in the resulting cloud responses to climate change. In order to investigate the physical and chemical 
properties of single water droplets in air as a function of the droplet size or solute concentration, 
laser trapping experiments were conducted under controlled humidity conditions. In this study, we 
developed a trapping chamber equipped with a relative humidity controller and demonstrated the reversible 
control of the equilibrium size of a single droplet levitated in air through a change in relative 
humidity. Furthermore, chemical composition, diameter and temperature of individual water droplets were 
successfully determined by means of Raman spectroscopy.

研究分野： 分析化学、光化学

キーワード： レーザー捕捉法　顕微ラマン分光法　エアロゾル
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
レーザー捕捉法は単一微粒子を非接触で保
持・操作することが可能であるため、溶液中
のコロイド粒子を対象とした研究に広く応
用されてきた。しかしながら、気相中の微粒
子系であるエアロゾルへの応用は、未だ発展
途上の段階であった。空気中においてマイク
ロメートルサイズの微小な水滴一粒をレー
ザー光で捕捉する場合、最大の実験上の困難
は、水滴が容易に蒸発してしまうことである。
このエアロゾル水滴の取り扱いの難しさの
ため、1975 年に A. Ashkin が気相中におい
て初めて単一水滴のレーザー捕捉に成功し
て以来、世界で数グループが成功しているの
みであった。我々は、倒立型光学顕微鏡のス
テージ上に、温度と湿度を制御した反応チャ
ンバーを設置し、水滴の下方からレーザー光
を集光し、水滴に働く重力と光の放射圧のバ
ランスを取ることにより（図 1）、直径 2～30 
m 程度の微小水滴を重力に逆らって気相中
に浮遊させ静止させることに成功した（図 2）。 

本実験装置で捕捉可能な水滴の大きさが自
然界の雲粒の平均的な大きさ（直径～10 m）
に相当することから、光学顕微鏡下において
大気上空の環境を再現し、雲のモデル実験系
を構築することを着想した。 
 
２．研究の目的 
雲がどの高度にどのくらいの頻度と寿命で
発生するかを正確に予測することは極めて
難しく、エアロゾルと雲の影響は気候変動予
測における最大の不確定要素と考えられて
いる。大気中に浮遊する雲粒は、固体表面と
接触していないため、過冷却や過飽和といっ
た熱力学的準安定状態において化学反応や

相転移が進行する特徴を有している。つまり、
雲のモデル実験は、ビーカーやフラスコなど
の容器を用いた実験では再現することが難
しい。雲粒の関わる物理・化学現象を本質的
に理解するためには、気相中に水滴を非接触
で静止させ、浮遊させたまま、その物性や化
学組成を計測することが必要不可欠である。
本研究課題は、レーザー捕捉法を駆使し、雲
粒の発生・成長・消滅に関わる水滴の相転移
を光学顕微鏡下で人工的に再現し、降雨発生
機構の詳細なメカニズムの解明を目指すも
のである。 
 
３．研究の方法 
（1）レーザー捕捉・顕微分光に用いる温度・
湿度制御可能な反応チャンバーを開発する。
光学顕微鏡下において単一微小水滴を気相
中に非接触で保持し、雲粒の発生・成長・消
滅に関わる水滴の相転移を人工的に再現し
観測するとともに、ラマン分光計測を行う。
この実験装置を用いて、以下の項目に関する
研究を行う。 
 
（2）「雲の発生」気相中における光誘起微小
水滴発生機構の解明 
水蒸気が水滴へと相転移する為には、足場と
なる凝結核が必須である。これまで、自然界
における主要な雲凝結核は、大気中に浮遊し
ている吸湿性固体微粒子であると考えられ
てきたが、近年、吸湿性固体微粒子以外にも、
光化学反応によって生成した様々な化学種
が、雲凝結核としての役割を担っている可能
性が指摘されている（図 3）。しかしながら、
その詳細な水滴発生機構は未だ解明されて
いない。本研究では、光照射により空気から
微小水滴が発生する詳細な機構の解明を目
指す。 

 
（3）「雲の成長」水滴凝結成長過程における
適応係数の解明 
 雲粒の成長過程を数学的に記述する為に
は、気相から水滴表面に衝突した水分子（水
蒸気）が水滴に取り込まれる割合「適応係数
（α）」を定義する必要がある。これまでに
水滴の集合系や落下液滴を対象とした実験
手法を用いて研究がなされてきたが（図 4）、
適応係数の文献値は、α= 0.004 ～ 1 までの
データーの幅がある。本研究では、レーザー
捕捉法を用いて単一水滴を気相中に静止さ
せ水分子の水滴への適応係数を厳密に決定
する。 
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図 1 空気中の単一微小水滴のレーザー捕捉 

 
図 2 空気中において捕捉された水滴の顕微鏡画像 

 
図3 紫外線照射による空気からの微小水滴群の発生 



 
（4）「雲の消滅」過冷却微小水滴の凝固温度
の溶質濃度・水滴サイズ依存性の解明 
雲中で過冷却水滴が凝固すると、氷晶は周囲
の水滴から水分を奪い成長し、重力による落
下と融解を経て雨となる（図 5）。したがって、
過冷却水滴の凝固温度を明らかにすること
は、降水機構の重要な素過程の理解につなが
る。しかしながら、過冷却水滴は、固体表面
に接すると直ちに凍ってしまうため安定に
保持することが極めて難しく、凝固機構の詳
細は未だ明らかになっていない。レーザー捕
捉法を用いて、水滴を気相中に非接触で保持
し、熱力学的に準安定な過冷却微小水滴の物
性ならびに相転移温度の水滴サイズ・溶質濃
度依存性を解明する。 

 
４．研究成果 
（1）気相中に存在する微小水滴は、取り巻
く空気の湿度を鋭敏に反映し、速やかに蒸発
または凝縮するため、水滴に含まれる溶質濃
度は、発生に用いた母液の濃度とは必ずしも
一致しない。したがって、エアロゾル水滴の
物理化学現象の溶質濃度依存性を議論する
ためには、レーザー捕捉した水滴個々にその
化学組成を計測することが必要不可欠であ
る。平成２５年度は、自然界の雲中に含まれ
る代表的な無機化合物の一つである硫酸ア
ンモニウムに着目し、エアロゾル水滴に含ま
れる硫酸アンモニウムを定量する手法を確
立した。超音波式ネブライザーを用いて、硫
酸アンモニウムを含む微小水滴群を、湿度を
一定に保ったチャンバー内に噴霧し、ミクロ
な水滴一粒を気相中においてレーザー捕捉
した（図 6）。水滴のラマンスペクトルから見

積もったエアロゾル水滴個々の硫酸アンモ
ニウム濃度は、発生に用いた母液濃度に依存
せず、ほぼ一定になることを世界で初めて実
験的に示すことに成功した。 

 
平成２６年度は、相対湿度の制御法の確立に
取り組んだ。チャンバー内の相対湿度を 10
～100％の範囲で任意に制御可能なエアロゾ
ル水滴のレーザー捕捉・顕微分光システムを
構築した（図 7）。 

マスフローコントローラーを用いて湿潤空
気と乾燥空気を混合し反応チャンバー内に
導入することにより、硫酸アンモニウムを含
む単一微小水滴を気相中に非接触で浮遊さ
せたまま、その溶質濃度を可逆に変化させる
ことに成功した（図 8）。また、レーザー捕捉
した水滴のラマンスペクトルから、水滴の平
衡サイズと硫酸アンモニウム濃度を見積も
り、水滴の蒸発と凝縮に伴い水滴平衡サイズ
が変化しても、水滴中に含まれる硫酸アンモ
ニウムの物質量は常に一定であることを実
験的に示した。 

 
図 4 液滴界面物質移動過程への実験的アプローチ 

 
図 5 降雨・降雪のメカニズム 

 
図 6 単一エアロゾル水滴のラマンスペクトルによ

る硫酸アンモニウム濃度の決定 

 
図 7 温度と湿度を制御可能な 

レーザー捕捉顕微分光システム 

 
図 8 相対湿度の制御下におけるエアロゾル水滴の

平衡直径の変化 



最終年度である平成２７年度は、気相中にお
いて捕捉した微小水滴のレーザー光照射に
伴う温度上昇を精密に計測した。これまで光
学顕微鏡下での温度の見積もりに関しては、
様々な実験的手法で計測がなされてきたが、
エアロゾル水滴を対象とした実験において
は、理論計算値と実験値は必ずしも一致して
おらず、更なる検証が必要であった。我々は、
気相中においてレーザー捕捉した微小水滴
に、熱源として近赤外レーザー光を照射し、
水滴の温度を制御する実験を行った（図 9）。
微小水滴の平衡直径の変化から見積もった
温度上昇の実験値と、水の吸収係数から見積
もられる理論計算値が良く一致することを
世界で初めて示すことに成功した。マイクロ
メートルサイズの微小水滴は、容易に蒸発し
てしまうため取扱いの難しい測定対象であ
るが、この実験的な困難を逆手にとって、光
学顕微鏡下における極めて高感度な温度計
測が実現された。尚、本研究成果は、
Analytical Sciences 誌 2016 年 4 月号にお
いて注目論文に選定された。 

 
（2）「雲の発生」気相中における光誘起微小
水滴発生機構の解明に関しては、相対湿度を
制御した反応チャンバー内に紫外光を照射
し、湿潤空気から微小水滴群を発生させ、そ
の一粒を気相中においてレーザー捕捉し、そ
のラマンスペクトルを計測することに成功
した。光誘起微小水滴発生における凝結核化
学種はギ酸であることが示唆された。 
 
（3）「雲の成長」水滴凝結成長過程における
適応係数の解明に関しては、硫酸アンモニウ
ムを含む単一微小水滴を気相中に非接触で
捕捉するとともに、赤外レーザー光（1064 nm）
の ON/OFF に伴う、水滴直径の可逆な変化を
観測することに成功した。赤外レーザーの照
射を止めてから水滴が元の平衡直径へと回
復する過程を速度論的に解析し、水分子（水
蒸気）の水滴への適応係数（α）は 1に近い
値であることが示唆された。 
 

（4）「雲の消滅」過冷却微小水滴の凝固温度
の溶質濃度・水滴サイズ依存性の解明に関し
ては、レーザー捕捉法を用いて気相中に過冷
却水滴を非接触で保持し、その凝固を誘起す
ることに成功した。実験の再現性と凝固温度
の確度を向上させる為、冷却チャンバーの改
良を行った。白金抵抗体と熱電対の 2つの温
度センサーを用いて、チャンバー内の温度勾
配を直接計測できるように改良した。過冷却
水滴の凝固温度の硫酸アンモニウム濃度依
存性と硝酸ナトリウム濃度依存性が異なる
傾向を示すことが示唆された。 
 
（5）マイクロメートルサイズのエアロゾル
水滴は、自然界における雲粒のモデル反応系
として大変重要である。本研究課題で確立し
た、気相中の微小水滴を対象としたレーザー
捕捉法の要素技術を駆使して、今後は光化学
反応を含むより複雑な大気化学反応を取り
入れた、雲粒の発生や成長に関するモデル実
験へと研究を展開する予定である。 
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