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レーザー顕微鏡による降水中蛍光粒子の観察

古池　聖生1＊・鈴木　款1

Observation of fluorescent particlesin rain water

uslng Laser scannlng microscope
●

Seiki FURUIKEl＊and Yosimi SUzUKIl

Abstract Rain water contains variousinsoluble particles．Detection and observation ofin－

SOluble organic particlesin rainwater with a fluorescence microscope has been studied．A

laser scannlng microscope was used for observation of fluorescent particles．Rain water

WaS COllected fromJuly1996to December1996in Shizuoka，and17rain water samples

Were COllected．Fluorescent particlesin rain water were characterized as organic matter

usingaFouriertransforminfrared（FTIR）microscope・Ⅰtwasfoundthatabout90％of

fluorescentparticlesinrain．waterTereOrganlCmatterandabout70％ofnon－fluorescent

particlesinrainwaterwaslnOrganlCmatter，andalsoitwasfoundthatsomeoffluore守一

Cent particles were biologlCalparticles．These resultsindicate that most fluorescent parti－

Clesin rain water reflect organic particles．Some fluorescent particlesin rain water are

Cedar pollen and pine pollen，but thecompound or materialof maJOrity couldn’t beidenti－

fied．The mean concentration of fluorescent particles with radii2pm≦r＜128pmin

rain water was960cmJ3．The number of fluorescent particlesin rain water wasinflu－

enced by the amount of rainfalland wind speed，and the some casesis alsoinfluenced by

rainfallintensity．

Key words：Organic particlesin rain water，fluorescent particlesin rain water，rainout，
washout．

は　じ　め　に

大気中には，気体成分だけでなく，固体および液体
状の微粒子もまた存在している．これらの浮遊微粒子
は総称して『大気エアロゾル』と呼ばれている．大気
エアロゾルはその組成や性質も様々で，液体状のエア
ロゾルでは硫酸エアロゾル，硝酸エアロゾルなどが，
また，固体状のエアロゾルでは，硫酸塩，土壌粒子，
すす，有機物エアロゾルなどが存在している．　これ
ら大気エアロゾルは，呼吸と共に気管支・肺内に取り
込まれ，喘息などの呼吸器官障害の原因となりうる．
また，太陽放射を散乱，吸収し，さらに雲に取り込ま
れて雲の反射率を変えることにより，地球一大気系の
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熱収支に影響を与え気候変動を引き起こす．さらに，
大気中で水蒸気の凝結により雲粒や氷晶が形成される
過程に，雲核あるいは水晶核として直接関与しており，
また一方では，各種気体成分との反応を生ずることに
より，大気中における不均質反応の場として作用して
いる．このように，大気エアロゾルは，人体への影響
や地球の気候への影響，および大気中における反応過
程を考える上で，非常に重要な大気成分である．
大気エアロゾルは粒径が様々に異なっているだけで

なく，さらにその組成においても様々に異なった成分
粒子の集合体である．そのため，大気エアロゾルによ
る人体への影響や地球環境への影響などを考える場合
には，その総量のみではなく．各成分の挙動について
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も考慮する必要がある．
大気エアロゾルの1つに『有機物エアロゾル』がある．

この有機物エアロゾルに関する研究報告はまだ少なく，
有機物エアロゾルの実態と放射過程や雲・降水形成過
程でどのような役割を果たしているかを明らかにする
ことは，今後の重要な課題とされている．

これら有機物エアロゾルは降水中にも存在している．
粒子の降水への取り込み過程は，Rainout（大気高層で
雲粒が形成されるときに，雲粒中に取り込まれる過程）
とWashout（雲粒が成長し雨滴となって大気中を落下
する間に取り込まれる過程）がある．降水中の有機物
についての研究例では，降水中の有機物の約80％が溶
存態で存在し，カルボン酸が最も多いことが報告され
ている（LIKENS eとα左1983）．また，降水中の不溶性
粒子の約30％が生物起源粒子であることが確認され，
生物起源粒子の雲の凍結核や水晶核への関与が示唆さ
れている（CASARETO et al．，1996）．水晶核に関連し
た報告で，ScHNELL and TAN－ScHNELL（1982）はケ
ニアの茶園で採集した腐敗した茶葉が非常に良い氷核
形成作用を有していることを確認している．

また，霧粒が微生物の培地となり，二次的な生物エ
アロゾルの起源となりうるとの報告もある（FuzzI eと
α仁1996）．

これらの研究は，生物起源粒子をはじめとする有機
物エアロゾルと，雲・降水形成過程や降雨・霧といっ
た現象などが深く関わっていることを示すものである．
そこで，本研究では，降水中に取り込まれた有機物エ
アロゾルに着冒し，顕微鏡を用いて観察することでそ
の実体に迫る事を考えた．このような研究にはEDX分
析機のついた電子顕微鏡を用いるのが一般的であるが，
本研究では，新たな手法で降水中の有機物粒子の観察
を試みた．そこで注目したのが，蛍光性を有する粒子
である．有機物にはクロロフィルやリボフラビンなど
強い蛍光性を示すものが多く知られている．有機物が
蛍光を発するためには，分子の母核構造が吸光性を有
し，無放射遷移しにくいことが必要で，共役二重結合
を有し，分子構造が固定化し平面構造を取っているも
のは蛍光性を有しやすいとされている．降水中の有機
物粒子検出の手段として蛍光粒子に着目したのである．

降水中の蛍光粒子の観察には，レーザー顕微鏡を用
いることにした．レーザー顕微鏡は，光源にレーザー
光を用いるため，位相・波長のそろった高輝度の励起
光が得られ，精度良く蛍光粒子の琴寮を行えるという
利点がある．レーザー顕微鏡による降水中の蛍光粒子
の観察でどこまで有機物粒子に迫れるのかというのが
本研究の1つの大きな目的である．実際に，降水中の
蛍光粒子が有機物であるのかについては顕微鏡測定用
フーリェ変換赤外分光光度計による赤外線分析を行っ
た．

試料採取および分析方法

降水のサンプリング地点とサンプリング方法
降水のサンプリングは，静岡大学理学部C棟屋上

（標高約70m）にて行った．降水は，直径30cmのポリ
エチレン製のロートを用いて，5リットルのポリエチ
レン製のボトルに集められた．ボトルの中には，降水
中に含まれる微生物の殺菌剤として，アジ化ナトリウ

ム（NaN3）を，薬さじ（小）1杯程度（約50mg）をあ
らかじめボトルの中に入れておいた．サンプリグのロー

トとボトルは，降水が始まる直前か，降水開始直後に
設置した．降水サンプルの回収は，降水が止んでから
できるだけ早く行った．捕集された降水は，別のポリ
エチレン製のボトルに移し変え，実験に用いるまで冷
蔵庫で保管した．なお，降水採集時のロート，ボトル
はMQ水で洗浄したものを用い，降水採集後に降水を
移し代えるボトルは希塩酸で洗浄したものを用いた，

レーザー顕微鏡による降水中蛍光粒子の観察
降水中粒子の観察を行うにあたり，降水をろ過する

必要がある．降水は，適量を吸引ろ過により直径47
mm，孔径0．4pmのNucleporeフィルター（材質：
Polycarbonate）上に粒子を捕集した．粒子を捕集した
フィルターは，乾燥後はさみで適当な大きさに切り，
カバーグラスを載せ，プレパラートを製作した．本研
究での蛍光粒子の観察は，励起波長を488nm，蛍光波
長を515mm以上で行った．この波長の設定においては，
他の観察波長より比較的バックの蛍光のノイズが少な
かったこと，得られた蛍光が比較的強く，鮮明であっ
たことによりこの観察波長を決定した．波長488nmの
励起光はアルゴンレーザーにより得られた．

レーザー頗微鏡で粒子の粒径測定を行うにあたり，
粒子を球体と仮定した時の半径で表すことにした．そ
こで，粒子の半径を，粒子の粒径を長径と短径を足し
て4で割った値と定義した［半径＝（長径＋短径）／4）ユ
粒径測定は，半径2〃m～128〃mの粒径範囲で行っ

た．サブミクロンサイ るくてつなに子粒のズ

自体の発する蛍光を鮮明にとらえることが難
子
る

粒
な，

く

と
し

ため，粒径測定の下限を半径2／Jmとし設定した．粒
径別の粒子数は，半径2〃m以上～4／Jm未満，4〃m
以上～8Fjm未満，8FJm以上～16Flm未満，16Flm以
上～32Flm未満，32FJm以上～64Flm未満，64FJm以
上～128／Jm未満のそれぞれの粒径範囲に含まれる粒子
の総数として表した．また，粒径測定は基本的に透過
光で見た粒子を測定した．測定に用いたレーザー顕微
鏡はZeiss社製LSM410である．

顕微鏡測定用フーリエ変換赤外分光光度計による降水
中粒子の分析

降水中の有機物粒子の検出の手段として，蛍光を発
する粒子の適用を考えたが，本当に蛍光粒子が有機物
であるかどうかを確かめる事は，本研究において極め
て重要な課題である．そこで，顕微鏡測定用フーリエ
変換赤外分光光度計（島津製作社製；顕微鏡専用機
〃IR－8000）＜以後，顕微FTIRと省略＞による粒子の分
析を試みた．

フーリエ変換赤外分光光度計（FTIR）のは，試料に
赤外線を照射し，分子振動に基ずく赤外線の吸収を測
定するものである．物質は，その分子構造により特有
の赤外吸収スペクトルをもつため，特に，未知試料の
同定などの分析に有効である．
蛍光粒子の顕微FTIR分析は，レーザー顕微鏡で観

察した降水中の蛍光粒子の顕微鏡写真をあらかじめ撮っ
ておき，その写真をもとに，写真に写っているのと同
じ粒子を探して分析を行った．
分析方法は，バックグラウンドとサンプルを測定し，

その比をとって試料による赤外線の吸収スペクトルを
得る．ここでのバックグラウンドは，粒子を捕集して
いるNucleporeフィルター上で，測定に影響を与える
ような大きな粒子が存在していない場所の測定から得



レーザー顕微鏡による降水中蛍光粒子の観察

表1　降水中の蛍光粒子の数濃度，蛍光粒子数と気象条件．
Tablel Relation between fluorescent particlesin rain water and meteoloreglCalconditions．

降 水 日 蛍 光 粒子 の 降水 量 蛍 光粒子 数 降 水 時間 降水 強 度 嵐速

（1 99 6 年 ） 数濾 度 （個 ／l） （nlIll） （個 ） （tl） （rllrll／′h ） （n l／S）

7 月　　　 5 日 4 6 50 2 1 66 3 0 6 9 ト1 10 6 ．6 2 ．86

8 ～ 1 0 日 6 19 4 0 9 6 8 ．5 4 24 2 9 5 3 2 2 ．トと 2 ．3 8

2 0 ～ 2 1 日 14 3 6 0 7 1 18 1 69 4 5 6 20

3

2 6

5 ．9 2 ．27

8 月　　 24 日 13 72 54 3 16 2 19 6 0 7 5 ．3 3 2 ．92

2 8 ～ 2 9 日 2 4 9 70 1 7 7 ．5 1 93 5 18 2 ．9∠ノ1 2 ．19

9 月 13 ～ 14 日 2 16 8 10 3 13 ．5 29 2 6 94 10 1．3 5 2 ．3 5

2 1 ～ 2 2 日 12 3 13 9 6 5 9

3

2 8 ．5

72 6 5 24 17 3 ．1 7 4 ．2 6

2 6 日 15 9 14 6 8 4 7 7一生主 こ） 0 ．6 0 ．7

10 月　　　 3 日 16 5 7 0 0 4 4 7 2 24 6 （う 4 ．7 5 2 ．6 7

8 日 8 54 1 3 4 4 8 4 0 9 98 4 18 2 ．6 7 2 ．6 9

レ1日 2 14 9 4 2 3 2 6 8 78 1 ■「‾1〇 2 ．13 1．9 9

・11 月　　 1 日 8 0 8 4 3 8 3 7 2 9 9 12 2 1 2 3 ．0 8 1．9 1

8 ～ 9 日 6 ∠19 3 3 3 23 ．5 1 5 25 9 3 2 2 1 ．0 7 1．8 9

2 7 日 2 0 75 0 3 6 18 ．5 38 3 8 8 2 10 1 ．8 こ； 1 ，7 1

12 月　　　 5 日 8 3 7 8 2 5 8 8 ．5 74 lLi7 5 2 0 」1．1 3 3 ．3 9

10 ～ 1 1 日 10 8 9 0 0 n 1 1．5 12 5 2 3 5 i） 2 ．こう 1 ．一12

17 ～ い汗】 3 （）7 7 5 2 ・1 1 12 fi1 78 7 5 ．8 （i 1．9－1

平均 9（iO（i8こil　 ⊥H ．0（i

たスペクトルを用いた．この測定の分解能は1cm二　分
析限界は10〃m程度の粒子である．

結　　果

降水中蛍光粒子の粒径測定と気象条件の関係
降水中の蛍光粒子の粒径測定については，1996年7

月～12月の期間内に採集した17の降水について行った．
1月あたりでは，2～3の降水となる．表1に測定した
降水中の蛍光粒子（2〃m～128〃m）の数濃度，蛍光粒
子数（2〃m～128〃m）と，その時の気象条件（静岡地
方気象台観測データより）をまとめた．

ここで，蛍光粒子（2′Jm～128〃m）の計数は降水の
一部フィルター上にろ過したものについて行っている
ので，そこから得られる情報は，単位体積当たりの降
水中の蛍光粒子数，つまり，蛍光粒子の数濃度である．
降り始めから降り終わりまでの1回の降水中に含まれる
全蛍光粒子の数を求めるには，計数により求めた蛍光
粒子の数濃度に降水の総量をかける必要がある．ここ
で，本研究で捕集した降水の総量は，直径30cmのポリ
ロートを用いて降水を捕集しているので，直径30cmの
円筒形の容器に捕集された降水の量，ということにな
るが，イメージを簡略化するために，降水の捕集容器
に，底辺が1辺10cmの正方形をした直方体を仮定し，
この中に捕集された降水の量を1回の降水の総量とし
た．よって，降水の総量（cm．3）は10cmxlOcmx降水
量（mm）×10‾1で求められる．したがって，降水中の
蛍光粒子数とは，1回の降水で底辺の1辺が10cmの正
方形をした直方体に捕集された降水中の蛍光粒子の数
ということになり，それは，計数により求めた降水中
の蛍光粒子の数濃度に上記の式で計算される降水の総
量をかけて算出される．

また，気象条件のデータについて，風速は降水の降
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り始めから降り終わりまでの平均値であり，降水強度
は降水量を降水時間で割って求めたものである．

図1には，計数の結果求めた全17降水の平均の蛍光
粒子の数濃度の粒径別の分布と，体積の粒径別の分布
をまとめた．体積は球体を仮定して計算したが，その
時の計算に用いた粒子の半径は，所定半径範囲の中間
値（対数）を用いた．
降水中の蛍光粒子の数濃度，蛍光粒子数と降水量，

降水強度，風速にの関係について，図2～図4に示し
た．
図1の蛍光粒子の粒径別の分布を結果みると，蛍光

粒子の数は，粒径が小さいほど粒子の数が多くなって
いくが，粒子の体積でみると，その道で，粒径が大き
くなるにつれて，蛍光粒子の体積は増す傾向にある．
降水1リットル中に含まれる蛍光粒子（2〃m～128／Jm）
の数は，全17降水の平均で，約96万個（1cm－1あたり
960個），球体を仮定したときの蛍光粒子の体積の平均
は，約1．8mm3となった．

また，気象条件と降水中蛍光粒子との関係のグラフ
についてみると，非常によく相関していると言えるも
のはなかったが，図2aの降水量と蛍光粒子の数濃度
（個／1），および，図3bの風速と蛍光粒子数（個）は．
ある程度の相関が見られた．興味深いことは，降水量
が多くなればなるほど蛍光粒子数が一方的に増えて行
くということはなく（図2b），また，風速と蛍光粒子
数にはある程度相関があるにもかかわらず，風速と蛍
光粒子の濃度には全く相関がない（図3a），というこ
とである．
図4の蛍光粒子と降水強度との間には，あまり相関

がみられなかった．
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a）

全17降水の平均

半 径 （ル m 数 濃 度 （個 ／l） 割 合 1 烏 ）

2 、 4 7 7 4 2 5 3 8 0 ．5 9

4 － 8 1 5 9 1 4 9 1 6 ．5 7

8 T 1 6 2 2 3 7 5 2 ．3 3

1 6 一一3 2 3 7 6 3 0 ．3 9

3 2 、 6 4 8 3 0 0 ．0 9

6 4 － 1 2 8 3 1 4 0 ．0 3

合 計 9 6 0 6 8 3 1 0 0

全17降水の平均

半 径 （〟 m 体 積 （〟 m ‾3 ） 割 合 （％ ）

2 － 4 7 3 3 8 4 8 4 1 4 ．0 6

4 一一8 1 2 0 6 7 4 8 4 1 6 ．6 7

8 一一 1 6 1 3 5 7 2 4 3 5 3 7 ．5

1 6 一一 3 2 1 8 2 6 0 8 4 6 7 1 0 ．0 9

3 2 ～ 6 4 3 2 2 3 7 6 1 0 6 1 7 ．8 2

6 4 ～ 1 2 8 9 7 4 5 8 3 5 4 9 5 3 ．8 6

合 計 1 8 0 9 3 5 2 1 5 8 1 0 0

半径（〝m）

図1全17降水の平均の蛍光粒子の数濃度・体積の粒径別分
布．

Fjg・1MeansizedistributionandmeFnVOlumedistribuq
tion of fluorescent particlesln rain water．

顕微鏡測定用フーリエ変換赤外分光光良計による降水
中粒子の分析
粒子の分析は，蛍光粒子をメインに行ったが，無蛍

光粒子ついても少し分析を行った．分析に用いた降水
は，1996年7月8～10日，9月13～14日，11月8～9

日，12月5日，の4サンプルである，降水中の蛍光粒

子については，以上の4降水で合計41個，無蛍光粒子に
ついては，11月8～9日，12月5月，の2サンプルで
合計14個，分析を行った．

今回の分析では，粒子を捕集しているNucleporeフィ
ルター（材質：Polycarbonate）も赤外線を吸収する．
Nucleporeフィルターによる吸収が強い波数1770cm－1
付近，1550cm－1付近1350～1150cm－1付近のスペクトル
は大きく乱れるためこの付近のスペクトルは参考にな
らない．
測定した粒子の写真を図5に，また写真に写ってい

る板子の分析で得られたFTIRスペクトルの一例を図
6～図8に示す．
縦軸が赤外線透過率（％），横軸が赤外線の波数（cm－1）

である．赤外吸収スペクトルの特徴を以下に示す．
・－OH伸縮振動：3200～3700cm－1
・－NH伸縮振動：3400cm－1前後
・－CH伸縮振動：2800～3000cm－1
・－CONH－：1600cm－1を挟んだ2つ（アミドおよ
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図2　降水量と降水中蛍光粒子の数濃度（a）および個数（b）との
相関図．

Fig・2　Relationship between the am？unt Of rainfall
and fluorescent particlesin raln Water．

びⅡ）の吸収
・CO2逆対称伸縮：2350cm－1前後

図6と図7のように，CHの伸縮振動による赤外吸収
のスペクトルが得られたものは有機物と判断した．得
られたスペクトルの特徴から，図6に関してはCHに
よる吸収が見られることより『炭化水素』と分類した．
また，さらに図7の様にペプチド結合によるスペクト
ルが得られたものに関しては，『炭化水素』から独立さ
せ，『ペプチド』と分類した．図8では，有機物の存在
を示すようなスペクトルはみられなかったので，このよ
うな粒子を『無機物』と分拝した．なお2350cm－1前後
に現れているピークは，大気中のC02の変動によるも
のとみられる．
測定結果のまとめを表2と図9に示した．
図9より，蛍光粒子の約90％が有機物（『炭化水素』

＋『ペプチド』）である結果を示した．また，無蛍光粒
子の約70％が無機物である結果を示した．
また，表2について，顕微FTIRの分析限界が10〟m

程度の粒子なので，半径2〃m～4′Jmの粒子について
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図3　風速と降水中蛍光粒子の数濃度（a）および個数（b）との相
関図．

Fig．3　Relationship betweenwindspeedandfluorescent
Particlesin rain water．

は分析ができなかった．

考　　　察

顕微鏡測定用フーリエ変換赤外分光光度計による降水
中粒子の分析
顕微FTIR分析の大きな目的は，降水中の蛍光粒子

が有機物かどうかを探ることにあった．分析の結果，
蛍光粒子の約90％が有機物である結果を示した．しか
し，無蛍光粒子の約30％が有機物である結果を示し，
蛍光を発していない有機物粒子も少なからず存在して
いることが分かった．これらの結果から判断すると，
降水中の蛍光粒子は，有機物粒子をよく反映している
と言えるが，蛍光を発しない有機物粒子も確認された
ことを考えると，有機物粒子全体をとらえるには，蛍
光粒子だけでは十分でないと判断できる．
今回の顕微FTIR分析では，分析した粒子の赤外吸

収スペクトルからその粒子の実態解明への手がかりを
得ることができた．FTIRスペクトルがセルロースやグ
リセリンのそれとよく似ている粒子があり，これらの
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図4　降水強度と降水中蛍光粒子の教濃度（a）および個数（b）と
の相関図．

Fig・4　Relationship between．rainfallintenslty and
fluorescent particlesln rain water．

粒子に関しては，植物片などの植物起源粒子の可能性
が極めて高いと思われる．また，図7の『ペプチド』
に分類した粒子の赤外吸収スペクトルと，粒子の大き
さや形から判断して細菌である可能性は少ないと思わ
れるので，動物起源の粒子であろうと考えられる．

降水中蛍光粒子と気象条件との関係
降水中の蛍光粒子の形態は非常に様々であった．そ

の形から蛍光を発している粒子の起源が分かったのは，
杉花粉とマツ花粉のみである．粒子の形態から起源を
探るのは極めて難しい．

図2～図4の蛍光粒子と降水時の気象条件との相関
図を見ると，ある程度相関を示すものが存在する．単
純に考えると，降水量の多い降水ほど，降水中の蛍光
粒子数は増加するように思えるが，図2bではそのよう
な関係はあまり見られない．図2aでは，降水量の多い
降水はど数濃度が低いという傾向がある程度確認でき
る．図3bでは，風速が大きくなるほど蛍光粒子数も増
すという傾向がみられるが，図3aの風速と数濃度に関
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透　過　光　観　察 蛍　光　観　察

図5　降水中蛍光粒子のレーザー顕微鏡写真．
Fig．5　Laser micrograph of fluorescent particlesin rain water collected on N‾uclepore filter．

してはあまり相関が見られない．第4図の降水強度と蛍
光粒子数，および数濃度の間には相関はほとんど見ら
れない．

図2aより，降水量の多い降水ほど，蛍光粒子の数濃
度が低い雨滴が，雨の降り始めから降り終わりまで降
り続くとは考えにくく，おそらく降水開始直後の
Washoutにより蛍光粒子の数濃度の非常に高い降水が
形成され，Washout完了後は比較的数濃度の低い降水
によって，それが徐々に希釈されていった結果の表れ
であろうと考えられる．そうすると，降水中の蛍光粒
子数は，Washoutが完了するまで急速に増えるが，完
了後は，相対的に数濃度の低い降水が降ってくるため，
徐々に増えていくことが考えられる．そのような過程
を経て，降水中の蛍光粒子数が決定したとすれは　図
2bは，もう少し相関があっても良いと思われるが，か
なりばらつきが見られる．これらのばらつきは，風速
による効果が考えられる．降水中の蛍光粒子は主に，
陸上起源だと考えられるため，それらの巻き上げには
風の強さ（風速）が影響してくると思われる．図3bを
見ると，降水中の蛍光粒子数は風速と比較的良い相関
がある．つまり，雨滴中に取り込まれる蛍光粒子の数
が風速により影響を受けるためと考えられる．そうな
ると，数濃度の方も風速と相関があっての良いものと
思われるが，図3aを見ると分かるように全く相関がな
い．これは，降水中の数濃度は，降水開始時のWash－
outにより形成された蛍光粒子の数濃度の非常に高い降
水を，その後の降水による希釈がどの程度効いてくる
かによる影響が大きいためと考えられる．だから，仮
に，降水開始時の急激なⅥaShoutが存在せず，その後
の希釈効果も存在しなければ，風速と蛍光粒子の数濃
度との相関ももっと良くなるはずである．

降水量と蛍光粒子数（図2b）のばらつきに戻って注
目してみる．図中に最小二乗法により求めた対数曲線
から上に大きくかけ離れている点（9／21－22，10／3，12

／5）と下に大きくかけ離れている点（7／20－21，8／28－29．
10／14，12／17－18）の風速を見ると，上に大きくかけ離
れている降水の風速は，全降水の平均風速よりも大き
く，また下に大きくかけ離れている降水の風速は平均
風速よりも小さい事が分かる．つまり，図3bで見られ
る風速と蛍光粒子数との関係が，このばらつきを説明
してくれるように思える．しかし，さらに詳しく見る
と風速だけでは説明のつかないものもある．7／20－21の
風速は平均風速よりもわずかに小さいだけであるが，
大きく下にかけ離れている．風速に関していえば，7／5
や8／24の降水の風速は，本研究で対象としている全降
水の中でも大きい方であるにもかかわらず，図2bの対
数曲線から大きくは外れていない．つまり，この3つ
の降水についていえば，測定結果以上に，蛍光粒子が
含まれていてもいいはずなのに，含まれていないので
ある．この矛盾をある程度，説明してくれそうなのが，
降水強度である．
降水強度とは単位時間に降った降水の量であるが，

これが，雨滴の大きさに関係するならば，降水強度の
強いものは雨滴の粒径が大きく，弱いものは雨滴の粒
径が小さいと考えることができる．粒径の小さい雨滴
の方が，粒径の大きい雨滴よりも表面積が大きくなる．
このため，粒子の描集には，降水強度の弱いものの方
が，粒子を効率よく捕集すると考えられる．この降水
強度に関して，前述の7／20－21，7／5，8／24をみてみる
と，この3降水はすべて強い降水強度であることが分
かる．つまり，降水強度が強いために，粒子が雨滴
（または雲滴）に取り込まれる効率が悪く，それゆえ，
風速の大きさはど蛍光粒子が降水中に取り込まれてい
ないと考えることができる．11／27に関してもこの関係
があてはまる．11／27の降水中の蛍光粒子数は風速が小
さいわりには比較的多いが，この時の降水強度が弱い
ために粒子が効率よく雨滴（雲滴）に取り込まれたと
考えることができる．しかし，図4より降水強度と蛍光



レーザー顕微鏡による降水中蛍光粒子の観察

3600．0　3200．0　2800＿0　2400．0　2000．0　1800．0　1600．0　1400．0　1200．0　1000．0　　800．0

1／cm

図6　降水中蛍光粒子（図5中の粒子A）のFTIRスペクトル「炭化水素」．
Fig．6　FTIR spectrum Ofa fluorescentpartjcle“Carbohydrate”in rain water（particle Ain Fig．5）．
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図7　降水中蛍光粒子（図5中の粒子B）のFTIRスペクトル「ペプチド」．
Fig．7　FTIR spectrum of afluorescentparticle“Peptide”in rain water（particle Bin Fig，5）．

粒子の間には相関が見られない．降水への蛍光粒子の
取り込みに降水強度がどの程度関わってくるのかはっ
きりしない．
以上をまとめる．図2bより，降水量が多いからといっ

て，降水中に取り込まれた蛍光粒子数も多いとは限ら
ない．これは，雨滴中の蛍光粒子の数濃度が降水によ
り異なるためであると考えられる．図2aより，降水量
の多い降水ほど，蛍光粒子の数濃度は小さくなってい
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く．これは，降水開始直後のWashoutにより蛍光粒子
の数濃度の非常に高い降水が形成され，Washout完
了後は，相対的に数濃度の小さい降水が降ってくるた
め，降水量の増加と共に，蛍光粒子の数濃度が希釈さ
れていると解釈できる．図3bより，風速と蛍光粒子数
にある程度相関があるのは，風の強さ（風速）は，地
上からの粒子の巻き上げに深く関与しているので，陸
上起源と考えられる蛍光粒子の巻き上げにも深く関与
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図8　降水中蛍光粒子（図5中の粒子C）のFTIRスペクトル「無機物」．
Fig．8　FTIR spectrum ofa fluorescent particle“Inorganic matter’’in rain water（particle Cin Fig．5）．

表2　降水中蛍光粒子・無蛍光粒子の降水日別および粒径別FTIR分析結果．
Table2　FTIR analysis of fluorescent and non－fluorescent particlesin rain water．

蛍光粒子　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　単位：個

半 径 （〝 【n ） 2 ～ 4 4 ～ 8 8 ～ 16 16 ～ 3 2 3 2 ～ 6 4 6 4 ′－ 1 2 合 計 炭 化 水 素 ペ プ チ ド 無 機 物

7 月 9 ～ 10 日 0 2 6 ⊥1 つ
▲＿■

ウ
l．■■

16 1 2 3 1

9 月 13～ 14 日 0 0 0 （） 1 3 4 4 0 0

1 1月 8 ～ 9 日 0 1 1 1 0 0 √ヽJ 3 0 0

12 月 5 日 0 4 7 3 1 3 1 8 1 3 3 2

合 計 0 【▼／ 14 8 4 8 4 1 3 2 6 3

炭 化 水 素 ・ 0 5 1 1 7 3 6 3 2

ペ プ チ ド 0 0 つ
▲・．■

1 1 2 6

無 機 物 l o 2 1 0 0 0 3

無蛍光粒子 単位：個
半 径 （〝 m ） 2 ～ 4 4 ～ 8 8 ノー 1 6 1 6 ～ 3 2 3 2 一一6 4 6 4 一一 12 合 計 炭 化 水 ペ プ チ ド 無 機 物

11月 8 ～ 9 日 0 1 ワ
▲＿■

4 0 1 8 ワ
▲こ．．■

0 6

12 月 5 日 0 2 3 1 0 0 6 2 0 4

合 計 0 3 5 5 0 1 14 4 0 1 0

炭 化 水 素 0 ・0 こう l 0 0 4

ペ プ チ ド 0 0 0 0 0 0 0

無 機 物 0 3 り 4 0 1 10
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無機物（7．3％）

炭化水素（78．1㌔）

炭化水素（28．6％）

（グラフ中央の数字は測定した粒子数）

図9　降水中の蛍光粒子（a）および無蛍光粒子（b）のFTIR分
析結果．

Fig・9　FTIRanalysis of fluoresqent and non－
fluorescent particlesin raln Watdr．

していることが考えられる．そして，巻き上げられた
蛍光粒子はWashoutおよびRainoutにより降水中に取

り込まれると考えられる．図4より，降水強度と蛍光
粒子の間に相関は見られないが，降水強度と雨滴（雲
滴）に取り込まれる蛍光粒子の数に負の相関があると

みなされる降水もいくつかあり，降水への蛍光粒子の

取り込みに降水強度も関わっている可能性が考えられ
る．

結　　　論

降水中の蛍光粒子のどの位が有機物粒子であるかに
ついて調べる事は本研究において重要なことであった，
この点について，顕微鏡測定用フーリェ変換赤外分光
光度計（顕微FTIR）による分析を行った．その結果，
蛍光粒子の約9割が有機物である結果を示した．しかし，
同分析では，無蛍光粒子の約3割についても有機物であ
る結果が出た．この結果から考えると，降水中の蛍光
粒子は有機物粒子を良く反映していると言えるが，蛍
光を発しない有機物粒子も存在していることから，有
機物粒子全体をとらえるには蛍光粒子だけでは十分で
ないと考えられる．また，今回の願微FTIRの分析で
は，蛍光粒子の中に生物起源とみられる粒子の存在を
確認した．

降水時の気象条件から，降水中の蛍光粒子は風によ
り地上から巻き上げられ，WashoutまたはRainoutに
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より降水中に取り込まれたものと考えられる．また，
降水開始時のWashoutによる急激な取り込みも起こっ
ていると考えられる．さらに，降水強度が，蛍光粒子
の降水への取り込みに関与している可能性もみられた．
今回の研究では，レーザー顕微鏡で観察された降水

中の蛍光粒子によって，降水中の有機物粒子にある程
度迫ることができ，また，顕微FTIR分析によりその
実態にも迫ることもできた．しかし，降水中の有機物
粒子について，そこから得られた情報はまだまだ少な
い．降水中の有機物粒子，さらには，大気中の有機物
エアロゾルの実態とその挙動を明らかにするためには
更なる研究が必要である．
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科の石川勝利先生には蛍光観察について御指導頂きま
した．顕微鏡測定用うーリエ変換赤外分光光度計によ
る分析に際しては，株式会社島津製作所の山口雅弘氏
には，分析の打ち合わせや日程調整など分析実現に向
けて大変な御尽力を頂き，また，同社の鈴木康志氏，
ならびに土渕毅氏には，分析に立ち合って頂きました．
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