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Abstract 

 

In recent years, it is important to measure the particle number concentration of aerosol, 

especially smaller than 10 nm in diameter, in the fields of nanotechnology and the atmospheric 

environment, and so on. Also, in order to detect of the airborne viruses, analyze the chemical 

components of atmospheric aerosols, and analyze the cell responses of fine particles, the 

development of air-liquid interface (ALI) for aerosol wet sampling is important. However, the 

size is too small to detect or collect nanoparticles. Therefore, in this study, we focused on the 

condensation particle growth due to heterogeneous nucleation and designed two new particle 

size magnifiers (PSM) to try to detect and collect particles in liquid.  

The PSM designed in this study can precisely control the supersaturation ratio by the 

improved evaporator and mixing part. Using the new PSM, nanoparticles smaller than 10 nm 

in diameter were grown by heterogeneous condensation of ethylene glycol vapor, and we have 

achieved a detection limit (the particle diameter when nucleation efficiency was 50%) of 4.5 

nm. Then, on the wet sampling of aerosol, it was found that over 80% of the test particles 

(>30 nm) successfully grew into droplets larger than 2.3 m with water vapor. In addition, by 

measuring the mass of particles collected in the liquid by ion chromatography, it was possible 

to detect particles with a particle size of 30 nm or more collected in water with a time 

resolution of 10 min. 

  

  

1. 緒論 

 

気相中に浮遊する微粒子、すなわちエアロゾルの研究開発において、現在最も重要な課題

のひとつは、直径 10 nm 以下のナノ粒子、すなわち sub10 nm 粒子の個数濃度測定法の開

発である。sub10 nm 粒子では量子効果による特異な効果が発現し、材料としての応用が期

待されているとともに、逆に半導体の回路のコンタミ粒子としての対象粒子径も 10 nm 以

下である。また、大気環境中ではガスから粒子へと転換する過程における sub10 nm 粒子の

生成過程が着目されている。このような、エアロゾルの特性を調べるためには、まず sub10 

nm 粒子を気相浮遊状態のまま、その個数濃度を測定することが必要であるが、このような

光の波⾧よりも小さい粒子を、気中浮遊状態のまま直接検出することは非常に困難である。 

一方、気中ウイルスの濃度計測や、大気エアロゾルの化学成分分析、微粒子の細胞応答

解析などでは、気相中の微粒子を、液体中、特に水中に取り込む必要がある。これは、

PCR やクロマトグラフィーなど、ほとんどの高精度分離、分析装置が、液体中で動作する

ためである。つまり、これらに示すエアロゾルの様々な動態を明らかにするためには、気
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体と液体とのインターフェースの開発が最も重要となっている。 

このような個数濃度測定や湿式捕集という二つの目的に共通して、本論文で着目した物

理現象は、微粒子の凝縮成⾧、つまり不均一核化過程である。微小なエアロゾル粒子を核と

して、その表面に蒸気が凝縮すれば、直径数m の液滴へ成⾧させることが可能であり、こ

の現象を利用して、大気中の sub10 nm 粒子の個数濃度測定へと応用することができる。本

研究で開発した、このプロセスを実現する装置を PSM（Particle Size Magnifier）と呼ぶ（図

1-1）。一方、図 1-1 の右に示すようにエアロゾルを凝縮成⾧させたのちに、得られる液滴を

液体表面に慣性衝突させれば、化

学分析や細胞培養が行われる液

体中へと粒子を効率的に取り込

むことができる。このインターフ

ェ ー ス は 、 ALI （ Air Liquid 

Interface）と呼ばれる。 

本研究では、これら PSM と ALI

を組み合わせて、sub10 nm 粒子

を含むエアロゾルを凝縮成⾧さ

せ、その個数濃度を計測するとと

もに、液中への取り込みを行っ

た。 

 

 

2. sub10 nm 粒子の核化成⾧と個数濃度計測 

 

sub10 nm 粒子を凝縮成⾧させるには、装置内の過飽和度の制御が課題である。この課題

を解決するため、過飽和度すなわち蒸気発生量を厳密に制御する方法を開発し、PSM に適

用することで sub10 nm 粒子の凝縮成⾧を行ったので、その評価結果を説明する。 

 

2-1 PSM の装置概要 

本研究で新たに設計・試作した PSM の構造を図 2-1 に示す。PSM は大きく蒸気発生

部、混合部、凝縮部に分けられる。本研究では蒸気圧や安全性などを総合的に考慮し、エ

チレングリコールを作動流体として用いた。エチレングリコールは常温で液体であるた

め、シリンジポンプを用いて蒸気発生部に定量供給し、フィルタにしみ込ませ、加熱・気

化させることで蒸気量を制御している。蒸気発生部で発生した蒸気は、内蔵されたヒータ

ーにより温度を維持したまま混合部に導入される。一方、エアロゾルはペルチェ素子を用

いて冷却された後にスリットから流入し、壁のない空間で蒸気と混合される。エアロゾル

図 1-1 粒子サイズ拡大器（PSM）による個数濃度測

定原理と気液界面（ALI）における湿式粒子捕集 
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と混合された蒸気は凝縮部において、ヒーターで混合平均温度に維持されることで過飽和

状態となり、粒子表面に蒸気が凝縮し、粒子が成⾧する。ここで、断熱過程における混合

平均温度 Tm [℃]は以下の式により与えられる。 

𝑇୫ =
𝐺ୟ𝑇ୟ + 𝐺ୣ𝑇

𝐺ୟ + 𝐺ୣ
 (2-1) 

ここで、Ta および Te はそれぞれエアロゾルおよび蒸気の温度 [℃]であり、Ge および

Ga はそれぞれ蒸気とエアロゾルの質量流量 [kg-dry gas s-1]である。また粒子の凝縮成⾧に

おいて重要なパラメータである過飽和度 S [-]はエチレングリコールの飽和蒸気圧 ps [Pa]

に対する混合後の実際の蒸気圧 p [Pa]の比として、次の式で与えられる。 

𝑆 =
𝑝 (𝑄)

𝑝ୱ(𝑇୫)
 (2-2) 

本研究において PSM の操作条件は、蒸気発生部温度 Te = 100℃、エアロゾル冷却温度 Ta 

= 9℃、蒸気流量 Qe = 0.5 L min-1, エアロゾル流量 Qa = 2.5 L min-1 で一定として実験を行

った。このことにより、混合後の蒸気圧 P はエチレングリコール流量 QEG のみの関数とな

る。更に混合温度 Tm も一定となることから式(2-2)のエチレングリコールの飽和蒸気圧も

ps 一定となるため、図 2-2 に示すように過飽和度はエチレングリコール流量 QEG のみで厳

密に制御することができる。 

  

図 2-1 PSM の構造 

図 2-2 エチレングリコール流量による 

過飽和度制御 
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調べるため、古典的核生成理論との比較を行った。 

 

2-2-3 古典的核生成理論と実験との比較と過飽和分布の推定 

古典的核生成理論によれば、核生成が生じる粒径 Dp [m]とそのときの臨界過飽和度 S* 

[-]の関係は以下の Kelvin-Thomson の式で与えられる。 

𝑆∗ = exp ቈ
𝑣ଵ

𝑘𝑇
ቊ

4𝛾

𝐷୮
−

𝑞ଶ(1 − 1 𝜀⁄ )

2𝜋𝜀𝐷୮
ସ

ቋ (2-4) 

ここで、v1 は分子容 [m3]、k はボルツマン定数 [J K-1]、T は温度 [K]、γは表面張力 

[mN m-1]、q は粒子の帯電数 [-]ε0 は真空の誘電率 [F m-1]、εは比誘電率 [-]である。図

2-5 に示す通り、1 価帯電（q = 1）の場合の Kelvin-Thomson の式（式(2-4)）から得られる

臨界過飽和度と粒系の関係と実験結果を比較すると、理論では粒径 3 nm 程度の粒子まで検

出可能な過飽和度であるはずが、実際に成⾧しているのは粒径 4.5 nm までであることから、

蒸気とエアロゾルが完全に混合されておらず、装置の内部に過飽和度の分布ができている

ため、一部の粒子が核化成⾧できなかったと考えられる。そこで、熱流体シミュレーション

によって凝縮部の過飽和度分布および粒子の通過位置を求め、式(2-4)から得られるある臨

界過飽和度と粒径の関係を用いて、理論的に

核化効率の推算を行った。図 2-5 の理論線

（マゼンタ）は核化効率 50%となる過飽和度

を示している。この理論計算結果と実験結果

を比較すると、核化効率の粒径依存性は一致

しており、これらの結果から過飽和度の高い

部分を通過した粒子は凝縮成⾧するが、過飽

和度の低い領域では成⾧しないのため、凝縮

成⾧する粒子の割合に過飽和度の分布が大き

く関係していることがわかった。すなわち、

さらに微少粒径まで核化成⾧させるために

は、装置内部の混合状態を向上させる必要が

あるということが示唆された。 

 

 

3. 水を作動流体とした PSM によるエアロゾル湿式捕集 

 

気中ウイルスの捕集やエアロゾル粒子の化学成分分析、エアロゾル粒子の細胞曝露など

を目的とした粒子の湿式捕集においては、凝縮成⾧に用いる作動流体を水とし、それを液体、

特に水中へ捕集することが重要となる。そこで、作動流体を水とした PSM の装置開発と成

図 2-5 核となる粒子のサイズと 

臨界過飽和度の関係 
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⾧したエアロゾル粒子の湿式捕集、特に水へ捕集する方法について検討を行ったので、その

結果を説明する。 

 

3-1 水を作動流体とした PSM の装置概要 

PSM の作動流体を水に変更する場合、水はエチレングリコールとは異なり熱よりも分子

の拡散が早いため、装置壁面へ水蒸気が移動しやすく、蒸気が損失し目的の過飽和度が得ら

れない可能性がある。そこで、本研究では、シンプルな T 字型の混合部を用い、乱流で瞬

時に温かい蒸気と冷たいエアロゾルを混合させる構造とし、凝縮管内で均一な過飽和状態

を形成することを試みた。 

T 字型混合部を用いた PSM の構成を図 3-1 に示す。図 2-1 に示す sub10 nm 粒子用の

PSM と同様の蒸気発生部を用い、ペリスタルティックポンプによって超純水を供給、気化

させた。蒸気とエアロゾルの混合部には 1/16 インチのスエジロック T を用いた。粒子の凝

縮成⾧は凝縮成⾧管内の短い滞留時間で生じていると考えられ、その後、凝縮部において余

剰の水蒸気を壁面に凝縮させてドレインとして排出させた。これにより、捕集部でのインパ

クターノズルの詰まりを防ぎ、⾧時間安定して運転することができると考えられる。成⾧後

の液滴はこのノズルから水を満たしたペトリ皿に向けて噴射させ、水中に慣性捕集する。捕

集部における 50％カットオフ径 Dp50 [m]は次の式により与えられる。 

𝑆𝑡𝑘ହ =
𝜌୮𝑈𝐷ୢହ

ଶ 𝐶େ

9𝜇𝐷୨
 (3-1) 

ここで、Stk50はカットオフ径 50％

のときのストークス数 [-]、ρd は

粒子（成⾧した液滴）の密度 [kg 

m-3]、U はインパクターノズルに

おける流速 [m s-1]、CC はカニン

ガム補正係数 [-]、は流体の粘度 

[Pa s]、Dj はインパクターノズル

の内径 [m]である。ノズルにおい

て 500 < Re < 3000 の条件である

とき、Stk50 = 0.24 であり、本研究

での実験条件では Dp50 = 2.3 m

となる。つまり、凝縮成⾧によっ

て粒子が 2.3 m 以上の液滴に成

⾧すれば捕集部で液中捕集する

ことができる。この装置を用い

て、まず粒子の核化効率の評価を

行った。 図 3-1 T 字型 PSM の装置図 
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3-2 T 字型 PSM の核化効率評価 

3-2-1 実験経路 

核化効率を評価するた

めの実験経路を図 3-2 に

示す。試験粒子には噴霧

乾燥法で発生させた硫酸

リチウム(Li2SO4)と蒸発

凝縮法で発生させた塩化

ナトリウム(NaCl)の単分

散試験粒子を用いた。そ

のエアロゾル試験粒子を

PSM へ導入することで、

蒸気と混合され、凝縮成

⾧する。そして、液滴径

2.3 m 以上に成⾧した粒

子は捕集部で水に捕集さ

れる。一方で、2.3 m まで成⾧しなかった粒子は捕集部を通過して、PSM 出口に設置した

CPC により検出した。 

核化効率' [-]は捕集されずに PSM 出口の CPC で計測された粒子の個数濃度の変化から

求められ、PSM に水を供給していないときの粒子個数濃度 Coff [mL-1]と、ある流量で水を

供給しているときの粒子個数濃度 Con [mL-1]の比によって以下の通り定義した。 

𝜂′ =
𝐶୭ − 𝐶୭୬

𝐶୭
 (3-2) 

 

3-2-2 核化効率の評価結果 

まず、試験粒子として粒径 100 nm の硫酸リチウム粒子を用い、蒸気発生部への水の供給

流量を変えて核化効率の変化を求めた。図 3-3 に結果を示す。この時の PSM の操作条件は

蒸気発生部温度 Te = 150℃、蒸気流量 Qe = 1.0 L min-1、エアロゾル温度は室温（Ta = 23℃）、

エアロゾル流量 Qa = 1.5 L min-1 である。どの凝縮部温度条件においても、水流量の増加、

つまり過飽和度の上昇により核化効率が向上していることがわかる。また、凝縮部温度 Tc 

[℃]が室温のときに着目すると、式(2-1)より混合平均温度 Tm は 73.8℃となる。図 3-3 よ

り、この条件において水流量を 20 mL hr-1 程度まで増加しても粒子は核化されないが、そ

れ以上の水流量では核化成⾧して捕集され、核化効率が増加していくことがわかる。核化効

率が 50%となる点の液流量は 26.4 mL hr-1 であり、この流量から求められる水蒸気分圧ｐ

と混合平均温度 Tm が 73.8℃の場合における飽和水蒸気圧 ps の比から過飽和度 S を求める

と、0.35 となり、理論上は核化成⾧が起こらない条件であることがわかる。しかし、実際に

図 3-2 核化効率評価の実験経路 
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粒子はほぼ核化しており、これらは捕集部で水中に取り込むことができていると考えられ

る。 

 

3-3 PSM の湿式での捕集効率評価 

3-3-1 実験経路 

PSM を用いた液中への粒子の捕集効率を求めた。実験経路を図 3-5 に示す。PSM の捕集

部に超純水を入れたペトリ皿を設置し、捕集後の粒子質量を、リチウムイオンをターゲット

としたイオンクロマトグラフィーによって定量した。実験条件は 3-2-2 と同様であるが水の

流量を 18.9 mL hr-1 まで上げた。ここで、捕集効率 EALI [-]は次の式で与えられる。 

𝐸୍ =
𝐶୧శ𝑉୵

𝑀୮(୧శ)
 (3-3) 

ここで、Mp(Li
+

)は入口のエ

アロゾル個数濃度から求め

たリチウムイオン量 [g]、

CLi
+と MLi

+はイオンクロマ

トグラフィーで検出された

捕集液中のリチウムイオン

量 [g m-3]およびリチウム

イオン量 [g]、Vw はペトリ

皿に入れた超純水量 [mL]

であり、本研究では 1.5 mL

とした。 

 

3-3-2 水中への捕集効率評価実験結果 

 粒子捕集実験の結果を図 3-6 に示す。縦

軸は液中のリチウムイオン質量あるいは

その濃度、横軸は入口から導入したエアロ

ゾルの質量および 10min サンプリングに

対応する質量濃度である。また、図中の青

の実線は 100%捕集されたときの気中粒

子と液中粒子の関係を示している。図中の

プロットは粒径並びに捕集時間を変えて

実験を行ったものであり、パラメータを変

えてもおよそ 20%に相当する赤の実線で

縦軸と横軸の相関が得られている。この

捕集効率の低下は、PSM 内でドレイン側

図 3-5 湿式での捕集効率評価実験経路 

図 3-6 水中への粒子捕集量 
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に粒子が捕集されることなどによる液滴の損失や、捕集液の表面が波立つことによって理

想的な捕集状態となっていないことが考えられる。一方で、この装置の大気エアロゾルのサ

ンプリング装置としての能力について考えると、捕集時間 10 min で粒径 30 nm の粒子に対

して 0.3 g m-3（0.04 g-Li+ m-3）の硫酸リチウムが検出できている。これは、実大気のエ

アロゾルのバックグラウンドレベル以下の濃度であり、この PSM-IC システムは大気エア

ロゾルの湿式捕集や化学成分濃度のリアルタイム分析などへの応用が期待できると考えら

れる。 

 

 

4. 結論 

【sub10 nm 粒子の凝縮成⾧と個数濃度計測】 

1) 厳密な過飽和度の制御を目的として、以下の特徴を持った PSM を設計した。 

・シリンジポンプを用いて蒸気量制御を行った。 

・混合部内にヒーターを挿入し、温度制御を行った。 

・壁面から離れた場所における蒸気とエアロゾルを混合した。 

2) 核化限界径（核化効率 50 %の粒径）は約 4.5 nm であり、sub10 nm 粒子を安定して

核化成⾧させることができた。 

3) 熱流体解析から推算した活性化効率、および実験結果の比較を行ったところ、傾向の

一致がみられており、エアロゾルと蒸気の混合状態（過飽和度分布）が核化効率に大

きく影響していることがわかった。 

 

【水を作動流体とした PSM によるエアロゾル湿式捕集】 

1) 前述の PSM と同じ蒸気発生部の機構を用いて、厳密な蒸気量制御を行うとともに、

作動流体である水はエチレングリコールより分子拡散が早いという性質から、水の拡

散の影響を抑えるため、シンプルな T 字型の混合部を採用した PSM を設計した。 

2) 混合部で乱流混合しているものの、非断熱混合であることや凝縮部からの熱伝導によ

り、核化温度 Tn は理想的な断熱混合温度（Tm = 73.8℃）よりも低く、凝縮部温度が

10℃の場合、Tn は 37.7℃と推定された。  

3) PSM により粒径 30 nm 以上の試験粒子のうち 80%以上が凝縮成⾧していることがわ

かった。 

4) PSM-IC システムにより評価した結果、捕集効率は約 20%であったが、捕集時間 10 

min で粒径 30 nm の粒子に対して 0.3 g m-3（0.04 g-Li+ m-3）の硫酸リチウムが検

出できており、実大気のエアロゾルに対してもその湿式捕集や化学成分濃度のリアル

タイム分析などへの応用が期待できると考えられる。 






