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１．はじめに
　微粒子は自然界に広く分布している。霧、雲、
雨、大気汚染物質、塵、化粧品、触媒、イン
クジェットプリンターのインク滴、などなどで
あって、我々の生活と深く関わっている。
微粒子はその物性において表面・界面の寄与が
非常に大きいという特徴を持つため、まったく
新しい特性を示すことが期待される。
　また液体微粒子、いわゆる微小液滴は表面張
力のため自然にほぼ真球の形状をとるため、そ
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要約：微小液滴のサイズを精密に測定する手法を開発した。イオントラップ内に捕捉されたミクロン
サイズの帯電した液滴にレーザー光を照射し、散乱光の角度分布を測定した。この分布とMie 理論か
ら求めた散乱角度分布とを比較することにより、液滴半径を 1 ナノメートルの高精度で決定すること
ができた。

Abstract：We have developed a technique determining very precisely the size of micron-sized 
droplets. A single droplet was irradiated with a laser beam and the angular distributions of 
scattered light were measured. The distributions were then compared to the angular profiles 
computed with Mie theory to determine the radius of the droplet with the precision of one 
nanometer.

の内部で全反射する光にとって極めて閉じ込め
効率の高い（Q値の高い）光共振器ともなる。
我々は、このような光共振器としての性質を利
用して、マイクロメートルサイズの微粒子によ
るレーザー発振作用の研究を行ってきた

1～３）
。

　微粒子の物性にはサイズ依存性が強く現れる
ため、サイズの精密測定は微粒子の物性研究に
とって最も重要なことの一つである。しかし、
微粒子の集団を対象にしたのではその平均値し
か得られない。したがって、本研究ではイオン



111

トラップ中に捕捉した単一の微小液滴を対象と
した。この液滴に照射したレーザー光の散乱角
度分布をMie 散乱の理論で解析することによっ
て液滴半径の測定を行った。この測定精度は、
1 nmにも達することが分かった。

２．Mie 散乱理論
　Rayleigh 散乱は光の波長よりはるかに小さ
い粒子による散乱をいうのに対して、Mie 散乱
とは光がその波長と同じ程度かそれより大きな
球形粒子に当たったときに起きる散乱をいう。
Gustav Mie は、1903 年にMaxwell の方程式を
球形微粒子の境界値条件を満足するように厳密
に解いて散乱公式を導いた

４）
。Mie の散乱式を

使うと、任意の偏光状態の入射光に対する任意
の角度への散乱振幅が求まる。ここで微粒子の
半径を a、屈折率をn、波長をλとして、サイ
ズパラメータx を次のように定義すると、散乱
パターンはこのサイズパラメータだけで決まる
ことになる。
　　　

　ここで散乱角度の定義を図 1のようにしてお
く。

図１　散乱角度の定義

大きくなると前方散乱が後方散乱に比べて相対
的に強くなると共に、より複雑なパターンを示
すことがわかる。
　10 μmの水滴による散乱では、角度 138 度と
222 度での散乱強度がその付近の強度に比べて
顕著に強くなっている。これが虹散乱に対応す
るもので、波長によってこの角度がわずかに違
うために虹色として観測されることになる。虹
が見られるためにはこれらの角度での散乱強度
がその付近での強度に比べて顕著に強くなけれ
ばならず、いろいろなサイズの水滴で計算して
みると半径で数ミクロン以上の水滴でないとこ
の現象は現れないことがわかる。

３．光散乱の測定装置
　光散乱の角度分布測定に長時間を必要とする
ときには、微粒子を静止させておく必要がある。
微粒子を帯電させてイオントラップ中に捕捉す
ると、微粒子を孤立した状態で静止させておく
ことができ、長時間の観測に適している。
　本研究で用いた装置の模式図を図３に示す。
ここで使用したイオントラップは 4枚の平行平
板電極から成るのもので、詳細は文献５）にあ
る

５）
。トラップされる粒子の質量と電荷の比に

応じてトラップ条件を調整する必要がある。今
回の実験で使用した半径約 10 μmのグリセリ
ン液滴の場合は、中央の 2 枚の電極に周波数
400Hz で約 1kVP-P の交流電圧を印加した。ま

図３　測定装置の概略図

　半径が 1μmと 10 μmの水滴によるλ =633 
nm の光の散乱パターンを計算してみたのが図
2(a)と (b)である。サイズパラメータはそれぞれ、
x = 13.23 と 132.3 に相当する。この図での強度
は対数目盛で表してある。サイズパラメータが
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図２　半径が、（a）１μmと（b）10μmの水滴による光散乱の角度分布。
入射光は紙面左から右に向かうものとし、波長を 633nmとした。

また偏光状態は紙面に垂直な直線偏光とした。

た、一番上の電極はグラウンド電位とし、一番
下の電極には正の直流電圧を加え、それらがト
ラップ中心に作る垂直上向きの直流電場によっ
て液滴の重力を打ち消すようにした。
　光検出器が乗っているターンテーブルはマ

イコン制御によってステップ角 0.055 度で回転
できるようになっている。イオントラップの垂
直軸とターンテーブルの回転軸は一致させてあ
る。

　光検出器にはシリコンフォトダイオードを使
用していて、オペアンプによって増幅されたシ
グナルをマルチメータで測定し、そのデータを
GPIB 経由でパーソナルコンピュータに取り込
むようになっている。
　光源にはHe-Ne レーザーを使った。このレー
ザーの波長は632.8 nm、出力は17ｍWであった。
　マイクロ液滴の生成には、エレクトロスプ
レーイオン化（ESI）法を使った。内径 100 μm
の注射針に 2 kV の直流電圧を加えて対向電極
との間に強い電場を作ると注射針の中のグリセ
リン液が帯電し、電場によって引き出され、帯
電した液滴となって飛び出す。それをイオント
ラップに捕捉した。
　空気の流動の影響を少なくするために、ト
ラップは内側をアクアダックで塗装したステン

レス容器の中に入れ、さらに周りの明かりから
来るバックグラウンドを減らすために装置全体
を暗幕で覆った。

４．液滴サイズの決定
　トラップされた単一液滴によるレーザー光
の散乱パターンを、散乱角度が 60 度から 90 度
の範囲で見たものを図４に示す。約 1.8 度の周
期で振動するパターンに不規則なパターンが加
わったものとなっている。液滴サイズが大き
くなると共に振動周期はこの 1.8 度より小さく
なっていく。
　一方、いくつかのサイズパラメータについ
てMie の公式を使って計算したパターンと測定
データとを比較し、最もよく適合するものを選
ぶと、半径 a = 10.871 μmであった。ちなみに
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この半径から± 0.01 μmだけ大きさの異なる液
滴について計算したものも図４の下部に示す。
　これら二つのカーブは 10.871 μmのパター
ンとは明らかに違ったものになっているし、

0.001 μm、すなわち 1 nmの違いでも区別がつ
くことからこの液滴の半径は 10.871 μmと、1 
nmの精度で決定できたことになる。

図４　グリセリン液滴によるレーザー光（λ =632.8mm）の散乱角度分布。
上のグラフは測定データ、下のグラフは３種類の液滴半径について理論的に求めた散乱角度分布。

右端の数字は半径（単位はμm）を表わす。

５．おわりに
　光散乱の角度分布の測定から、ミクロンサイ
ズの液滴の半径を非接触に決定できることを示
した。Mie 散乱公式による散乱パターンと測定
データとの比較から、液滴半径を 1 nmという
きわめて高い精度で決定することができた。
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