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1.はじめに 
エアロゾル粒子の放射特性や雲凝結核能はその化

学的,物理的性質に依存するので,個々のエアロゾル
粒子の形状や混合状態を解明することが重要である.
エアロゾル粒子は長距離輸送されることで,発生源付
近だけでなく,より広範囲の地域に影響を及ぼす.また,
長距離輸送過程においてエアロゾル粒子の形状や組
成は変化する.長距離輸送されたエアロゾル粒子の性
質を調べるために,ローカルな発生源の影響を受けに
くい富士山頂で 2014 年,2015 年の夏季に観測を行っ
た.また,富士山頂において捕集したガス・エアロゾル試
料について初めて同位体分析を試みた.観測では図 1 

(a) の様なクラスター状の粒子(Cluster) が捕集され
た.Cluster の存在は,これまで沖縄県辺戸岬 1),石川県
能登半島 2)において報告されている.また,Cluster は低
湿度下において,固体状の硫酸塩が凝集して生成す
るとされている 1).エアロゾル粒子の凝集過程は,粒径
や形状を変化させ,放射特性や雲凝結核能に影響す
るため重要である.しかしながら,Cluster の生成機構に
関する知見は少ない.本研究では,同位体分析,個別粒
子分析を用いて長距離輸送されたエアロゾル粒子の
性状を調べるとともに, Cluster の生成機構を明らかに
することを目的とした. 
 
2.手法 
2.1.観測方法 
 富士山測候所の一号庁舎二階で観測を行った.屋
外から導電チューブを伸ばし,室内に設置した低圧カ
スケードインパクターで大気エアロゾルを捕集した.先
端に粗大粒子カット用のカットオフ径 4.0 μm のインパ
クターを接続し,粒子の捕集にはカットオフ径 0.25 μm 
と 1.0 μm のインパクターを用いた.粒子はインパクタ
ー内のステージ上に炭素補強を施した銅グリッド上に
捕集した.流量は 0.55 Lmin-1 に設定し,1 時間捕集を
行った.また,雲中の硫酸塩を捕集するために,早稲田
大学大河内研究室の雲水サンプラーを用いて雲水の
捕集を行った. 
2.2.分析方法 
雲水の pH の測定は早稲田大学大河内研究室の

MA235 Advanced pH/Ion/℃ Meter を用いて行った.ま
た,雲水中の硫酸塩の同位体比の測定は東京工業大
学吉田・山田研究室のガスクロマトグラフィー(GC)を用
いて行った. 
個々の粒子の形状,化学組成を,エネルギー分散型

X 線分析器(EDX)を搭載した透過型電子顕微鏡
(TEM)を用いて分析した.さらに,電子線照射前後の写
真から,揮発性と不揮発性の粒子を判別し,混合状態

を調べた. 
後方流跡線解析を用いて,大陸由来と海洋由来の

気塊に分類した. 
 
3.結果と考察 

3.1.捕集状況 

 大気エアロゾルの捕集によって, 11 試料が得られた.そ

のうち 6 試料において Cluster が見られた.また,その場の

気象状況と比較することで,高湿度下でも Cluster が存在
していることが分かった. 

3.2.雲水中の硫酸塩の同位体分析 

GC を用いて雲水中の硫酸塩の△17O を測定すること

で,富士山頂における硫酸塩の酸化過程を特定すること

を試みた.その結果,△17Oは pHと正相関があり（図 2）,富

士山頂における硫酸塩の酸化過程には O3による寄与が

大きいことが分かった.本研究では個別粒子分析の結果

と雲水中の硫酸塩の同位体比との比較を行うことはでき

なかった.TEM-EDX 分析によって富士山頂において遷

移金属の存在が明らかになったので,今後,雲水の同位

体分析に加え,個別粒子分析を用いて個々の粒子の遷

移金属との混合状態を調べることで,遷移金属を触媒とし

た酸化反応について理解を深めることができる可能性が

示唆された. 

3.3.TEM による個別粒子分析 

富士山頂に存在する粒子の種類,化学組成を調べる

ために,TEM-EDXを用いた元素分析を行った.その結果,
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図 2  △17Oと pHの相関図 

図 1 TEM画像. (a)Cluster. (b)Eroded 
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硫黄含有粒子の割合が 80%となり,人為起源の粒子が他

の地域と比較して多く存在する北京の 85%以上 3)および

長距離輸送の影響があるシャングリラ(中国)の 70%以上 4)

と同程度であった.また,Ca(NO3)2 や Fly-ash などの人為

起源粒子が存在していたことから,富士山頂は長距離輸

送してきた人為起源の気塊の影響を受けていたことが分

かった. 

続いて,捕集した個々の粒子を Ueda et al., 20101)を参

考に形状ごとに分類し,大陸由来と海洋由来の気塊別に

割合を示した (図 3) .その結果,水溶性有機物を含む硫

酸塩 (Eroded)（図 1 (b)）および Cluster の割合は海洋由
来よりも大陸由来で多く観察され,これらの粒子は粒子数

濃度の高い地域で多く生成されることが分かった.更

に,Cluster は凝集によって他の形状の硫酸塩よりも粒径
が大きい粒子を形成していることが分かった. 

Cluster の混合状態をもとに粒子を分類した.その結果,

全体の 40%は他の粒子と内部混合しており,その中でも特

に鉱物との内部混合の割合が最も高く 57%であっ

た.Cluster の内部混合割合は他の形状の硫酸塩と比較
して最も高かった.鉱物の様な疎水性の粒子は,硫酸塩と

の内部混合により雲凝結核能が向上する効果が期待さ

れる.したがって,Clusterは粒子成長だけでなく,内部混合

という点でも重要な粒子であるといえる.また,電子線照射

後に Cluster の周囲に不揮発性の被膜が残存したことか
ら,Cluster の形状が高湿度下においても保たれている要
因として,非水溶性の有機物の被膜の存在が示唆された. 

3.4.凝集速度関数を用いた計算 

Clusterの生成機構を明らかにするために,単分散粒子

に対して,フラクタル次元を考慮した凝集速度関数を用い

た計算を行った.その結果,硫酸塩の粒子数濃度が高い

地域でより多くの Cluster が生成することが示唆された(図

4).また,計算によって得られる Cluster の割合は,初期条

件として多分散性を増加させるほど,観測結果に近づく可

能性が示唆された. 

 

4.まとめ 

  GCによる雲水内の硫酸塩の同位体分析とTEM-EDX

による個別粒子分析を行うことで,長距離輸送されたエア

ロゾル粒子の性状を調べた. 同位体分析から,O3 による

酸化過程が優位である可能性が示唆された.個別粒子分

析の結果から,富士山頂は人為起源の気塊の影響を受

けている可能性が示唆された.また,海洋由来よりも大陸

由来の気塊の方が,Eroded と Cluster の全体に対する割
合が高かった.さらに,電子線照射前後の写真を比較する

ことで, Cluster の形状が高湿度下においても保たれてい
る要因として,非水溶性の有機物の被膜の存在が示唆さ

れた.また,フラクタル次元を考慮した凝集速度関数を用

いた計算を行うことで,Cluster は粒子数が高い地域で生
成する可能性が示唆された.また,多分散性を増加させる

ほど,観測結果に近づくことが示唆された. 
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図 4  粒径 0.3 μm を初期値にした場合の全
体に対する Cluster の割合の時間変化.N0 は
粒子数濃度[#/cc]を示してる. 
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図 3 各粒径範囲における粒子の形状割合. 
(a)大陸由来の気塊. (b)海洋由来の気塊. 
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