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研究成果の概要（和文）：化石燃料の燃焼から多く排出されるススは強い光吸収性を有するため、地球温暖化に
正の影響を及ぼすと言われている。スス粒子の大気中での寿命に関係する粒子表面の濡れ性について、東京観測
を実施した。非吸湿性粒子の臨界過飽和度が粒子の表面状態に対して異なることを利用し、雲凝結核計数器を使
用した表面状態別粒子の個数測定法を考案した。ラッシュアワー時、疎水性粒子も存在するが、殆どの非吸湿性
粒子が微量な水溶性物質を有していることが示唆された。採取したスス粒子を透過型電子顕微鏡で観察した。元
素分析と水透析法から、燃料に含まれるNaやKが起因と考えられる水溶性の微量付着物がスス表面に存在するこ
とが示された。

研究成果の概要（英文）：Soot particles strongly absorb solar radiation and contribute to global 
warming. Wetting properties of soot at emission can affect its lifetime. We investigated surface 
conditions related to wetting properties of fresh soot by measurements in Tokyo. A cloud 
condensation nuclei counter was used to clarify surface conditions of particles composed mainly of 
water-insoluble (WI) materials. Change of number fractions of inactive particles according to 
setting supersaturation around critical supersaturation of WI particles at rush hour implied that 
most of the WI particles included small amounts of water-soluble materials although completely 
hydrophobic soot also existed minor. Based on transmission electron microscope (TEM) analysis of 
samples collected during rush hour, most of fresh soot particles had Na or K small domains that are 
regarded as originating in fossil fuels. Results of TEM observation using water dialysis technique 
indicated water solubility of some Na and K on soot.

研究分野： 大気エアロゾル

キーワード： 大気エアロゾル　黒色炭素　都市大気　化石燃料　電子顕微鏡
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研究成果の学術的意義や社会的意義
近年のグローバルモデルでは、遠隔地のスス濃度や上空のスス濃度は実測値と大きな差があるのが現状である。
本研究では、スス粒子の濡れ性に燃料に含まれる物質を起因とした付着物の有無により排出時からばらつきが生
じ得ること、さらに、このような付着物がスス表面上での二次生成物質の成長をサポートしている可能性を示唆
した。本研究での結果は、ススは排出時から、大気中で変質し易く大気から除かれやすい表面性質、および変質
し難く長寿命になり易いものが存在することを示した。本研究で得られた知見は、ススの吸湿性獲得と除去に関
する理解を深めるものであり、気候モデルを高度化する上で役立つことが期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
化石燃料の燃焼や森林火災によって排出されるススは、黒色炭素を母体とした強い光吸収性

を示す物質である。大気中にエアロゾル粒子として排出されたススは、顕著な大気加熱効果をも
たらすため、地球温暖化へ正の影響を及ぼす。さらに、雪氷圏へ長距離輸送されたススは、雪面
アルベドの低下や雪解けの加速を促すことで、さらなる温暖化効果を及ぼす可能性があると指
摘されている e.g.1)。化石燃料の燃焼から大気に排出された直後のススは非吸湿性粒子であるが、
大気中で硫酸塩など水溶性の二次生成物質が付着すると、粒子としては吸湿性を獲得する。スス
含有粒子の光学特性は、ススに付く付着物の量・形態・吸湿性に依存する。加えて、ススの大気
中での寿命は、変質後の雲粒形成と降水を介した除去過程に強く影響される。そのため、大気加
熱効果と大気輸送量の推定では、スス粒子の変質と除去過程の扱いが結果を大きく左右する。排
出源の風下にあたる地域では、ススの多くは吸湿性を獲得しているが、遠隔地でも疎水性のスス
粒子がいくらか発見されている e.g.2)。全てのススが、同じ環境条件を経験した場合に同じ変化を
すると考えてよいのか、遠隔地へ運ばれるススとそうではないススに潜在的な違いがあるか否
か、このような問いに対する答えは明らかではない。例えば、道路を走行している自動車は、車
種やエンジン、使用する燃料、走行距離など多種多様である。そのため、排出されるススも、疎
水性や親水性、表面付着物の有無など、表面特性にばらつきが生じる可能性がある。このような
実際の大気中におけるスス粒子表面のばらつきの把握し、さらに変質過程との関係を理解する
ことは、スス粒子の吸湿性獲得時間や寿命、遠隔地のスス粒子の濃度の予測をより正確化するこ
とに繋がるだろう。しかし、実際の大気中に排出されたスス粒子の表面性質に関する情報は殆ど
無いのが現状である。 
 
２．研究の目的 
本研究では、排出源におけるスス粒子について、粒子表面状態のばらつきを評価することを目

的とする。非吸湿性粒子の臨界過飽和度 Sc は、粒子表面の水との接触角、および水溶性物質の
付着の有無に対して敏感に異なる。この様な性質を利用する雲凝結核個数濃度測定器（CCN 計）
を用いた新たな測定手法を提案することで、都市大気中の非吸湿性粒子について表面状態別の
個数濃度測定を試みた。さらに、同時に採取した透過型電子顕微鏡（TEM）分析用の試料につい
て、粒子形態及び組成分布を調べることで、CCN 測定との整合性、およびスス粒子の表面状態
の違いをもたらす要因を明らかにした。 
 
３．研究の方法 
観測は、東京理科大学神楽坂キャンパスで 2019 年 12 月 12 日から 2020 年 1 月 4 日まで実施

した。拡散乾燥器を通した後、電気移動度別粒子サイズ分級器（DMA3081、TSI 社）により分級
した直径 203 nmの単分散粒子を、CCN計（CCN-100、DMT社）と凝結核（CN）数測定器（CPC3775、
TSI 社）に分岐して導入し、CCN 濃度と CN 濃度を同時に測定した。 CCN 濃度は、過飽和度
0.89、1.05、1.18、1.33、1.78%SS で測定した.水との接触角 θ、水溶性物質の被覆、粒子直径を変
数とした Scの理論計算 3）に基づくと、203 nm 粒子の場合、親水性（θ=0°）非吸湿性粒子の Scは
1.05%SS である。また、本測定下限の 0.89%SS は、非吸湿性粒子に体積の 0.01%硫酸アンモニウ
ムが被覆した粒子の Sc、上限の 1.78%SS は、θ=6°の非吸湿性粒子の Scに相当する。乾燥粒子の
光吸収係数（PSAP、Radiance Research）と粒径別粒子数濃度（SMPS3034、TSI、10-500nm）の測
定、および透過型電子顕微鏡観察用の試料採取を行った。 TEM 用試料は、番地の付いた Cu グ
リッド（Finder Grid H7、Maxtaform 社）にコロジオン膜を張りカーボンで補強したものを使用し
た。採取した試料は、陰影をつけるため Pt/Pd を斜め(arctan 0.5)から蒸着した後、TEM（JEM-
2100Plus、JEOL）を用いて TEM 像・
STEM 像の撮影、およびエネルギー分
散型 X 線（EDS）分析を行った。さら
に、水透析法で水溶性物質を抽出後に
同様の TEM 分析を行い、同一粒子の
水透析前後の比較を行った。 
 
４．研究成果 
図 1 に全期間とラッシュアワー時の

過飽和度別の CCN/CN 比の箱ひげ図
を示す。CCN/CN 比の期間平均値は、
過飽和度が高いと僅かに高い傾向が
あった。親水性非吸湿性粒子 Sc相当の
1.05%SS の CCN/CN 比は 0.987 であっ
た。よって、水溶性物質の付着の無い
非吸湿性粒子は 1.3%と見積もられた。
光吸収係数と粒径別粒子数濃度個か

図 1 (a)全期間と(b)ラッシュアワー時の過飽和度別
の CCN/CN 比の箱ひげ図。箱中の太線は平均値 



ら概算した 500nm 以下粒子に対するススの質量割合は 1～2%程度で、CCN/CN 比による非吸湿
性粒子割合と同程度であった。ラッシュアワー時の CCN/CN 比は、期間平均値より低く、特に
1.05%SS 以下の過飽和度で差が顕著であった。これは、ラッシュアワー時、疎水性粒子と比べる
と、親水性や僅かな水溶性付着物のある非吸湿性粒子の増加が大きかったことを示唆する。 
図 2 に、ラッシュアワー時に採取した試

料について、水透析により水溶性物質を抽
出する前後の同視野 TEM 像を示す。スス粒
子に特徴的な鎖型形状の粒子(soot)が多く
見られたが、水溶物質(WS)を付着したスス
粒子も見られた。水溶性物質を有さないス
ス粒子の個数割合は 1%であり、CCN 測定
による非吸湿性粒子の割合と同等であっ
た。 
図 3 に同試料中スス粒子の STEM 像と

EDS マッピングの結果を示す。ススと見ら
れる C-rich な鎖型粒子が観察された.部分的
に Na、K、Fe が検出されるスス粒子が 8 割
観察された。C、O のみまたは微量の S を含
むスス粒子は、スス粒子中 19%であった。
Na、K、S はガソリンに含まれることもある
成分であり 4)、道路沿いなどの単一粒子の質
量分析ではしばしば炭化水素と一緒に検出
されている 5).また、Fe は高温で融解したエ
ンジン部品がススと共に排出される可能性
があると言われている 6)。S については、大
気中での二次生成によりススに付加され得
るが、Na、K、Fe は排出時から付着していた
可能性が高いだろう。水透析後の EDS 分析
に基づくと、Fe の検出値は水透析前と同等
であったが、Na、K、S は水透析前より低下
する傾向があり、一部が水溶したと考えら
れる。水透析法前後の形態比較は水溶性物
質付着の確認ができないスス粒子では、Na
を含む粒子は 3 割であったのに対し、十分
な付着のあるスス粒子では 7 割であった。
ススに付着する Na の面積は通常小さいが、
硫酸塩が多く付着したスス粒子を観察する
と、図 4 に示すように、スス粒子の表面の部
分的にNaが付着し、その部分を覆うように、
硫酸塩が多く付着した粒子が多く観察され
た。このような構造は、ススに付着する Na
化合物が、それ自体が水溶することに加え、
二次生成される硫酸塩の付着面として有能
であり、ススの変質を促進する可能性があ
ることを示唆している。 
 
以上の様に、本研究では、CCN/CN 測定と

個別粒子観察から、一部のスス粒子には排
出初期から微量な水溶性物質が不均質に付
着していることを明らかにした。さらに、Na
などの付着物がスス粒子の二次生成物質の
付着を補助している可能性を示唆した。その一方で、マイナーではあるが、疎水性粒子、および
付着物の無いスス粒子も存在していることを示した。ススの寿命を考える上、また長生きし易い
スス粒子をより分ける上では、排出源の傾向に応じて、ススの微量付着物の有無・不均質性を考
慮する必要があると考えられる。 
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