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研究成果の概要（和文）：硫酸蒸気および微粒子に対して有機化合物としてアミンを加えた場合

の効果を実験的に測定した。トリメチルアミン(TMA)およびジメチルアミン(DMA)を加えると

微粒子の生成・成長が促進されることが観測された。これらのアミンの効果はアンモニアより

も大きかった。TMA を加えた場合の粒子生成機構は均一核生成で、イオン誘発核生成は起こ

りにくかった。一方、DMA は均一核生成とイオン核生成の両方が効率よく起こることが確認

された。 
 
研究成果の概要（英文）：The effects of trimethylamine and dimethylamine on the particle 
formation and the growth from sulfuric acid vapor were experimentally investigated. The 
results of the experiments were as follows: 1) The formation and growth of particles have 
been promoted with increasing NH3, DMA, TMA concentrations. 2) Dominant particle 
formation mechanism by adding NH3 and TMA has been suggested to be homogeneous 
nucleation. 3) DMA has shown to enhance both homogeneous nucleation and ion 
nucleation. 
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１．研究開始当初の背景 
 大気中には熱力学的に安定な分子クラス
ター(Thermodynamically Stable Clusters, 
TSC)が常に存在しており、それらに有機化合
物が作用することにより分子クラスターが
活性化され核化・成長するという大気エアロ
ゾルの生成機構が提案されていた。この機構
は新たな核生成メカニズムとして注目され
ていたが、理論的な議論のみで観測的な研究

や実験的な研究はほとんど進んでいなかっ
た。TSC は硫酸－水分子のクラスターである
と考えられていたが、大気中における粒径
1nm 程度の中性分子クラスターの観測は技
術的に不可能なため TSC の存在は確認され
ていなかった。また硫酸－水分子クラスター
の有機分子による活性化についても実験的
に検証されていないのが現状であった。 
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２．研究の目的 
 研究代表者はそれまでに SO2/H2O/Air 混
合ガスと放電により、硫酸分子クラスターお
よびナノサイズの硫酸微粒子を生成させ、質
量分析法によるクラスターの組成分析やナ
ノ DMA を用いた硫酸ナノ粒子の粒径分布測
定を行ってきた。本研究は研究代表者の開発
したこれらの技術を応用して、有機分子によ
る硫酸分子クラスターの活性化とそれによ
る核生成を実験室レベルで検証し、気候モデ
ルに組み込むことができるような有機分子
が活性化する微粒子生成機構のモデル化を
行うことを目的としている。 
 
３．研究の方法 
 下層大気中には非常に多くの種類の有機
化合物が存在しており、また実際のエアロゾ
ルに含まれている有機化合物の種類も多い。
TSC を活性化するためには硫酸分子クラスタ
ーの成長を促進できる分子でなければなら
ない。そこで大気中に存在する代表的な有機
化合物の中から、硫酸分子クラスターを成長
させる可能性が指摘されている有機分子と
してアミンを用いて研究を行った。 
 使用する実験システムでは、SO2/H2O/Air
混合ガス中で負極性コロナ放電を行うこと
によりナノサイズの硫酸微粒子を生成させ
る。コロナ放電ではイオン核生成によって生
成する帯電粒子と均一核生成によって生成
する無帯電粒子が混在しているので、帯電微
粒子捕集器を用いて帯電粒子を除去する。残
った無帯電硫酸ナノ粒子に様々な揮発性有
機化合物(アミン)を加え、微粒子の生成が増
加するかどうかを CPCによる粒子数密度の測
定によって、微粒子の成長が促進されるかど
うかをナノ DMAによる粒径分布測定によって
それぞれ調べた。 
  
４．研究成果 
 
(1) 本研究では SO２/H2O/Air 混合ガス中で
コロナ放電を行うことによりナノサイズの
硫酸微粒子を生成させる。最初に正極性コロ
ナ放電を用いて、安定な硫酸微粒子を行うた
めの条件を実験的に検討した結果、以下の知
見が得られた。 
①H2O 濃度が一定の場合、生成微粒子濃度は
SO2 濃度の増加とともに増加した。また、SO2

濃度を一定にすると、H2O 濃度の増加ととも
に微粒子濃度も増加した。これらの傾向は正
極性、負極性ともに同じであった。 
②生成微粒子濃度は測定したすべての SO2 濃
度および H2O 濃度の条件で、正極性放電の場
合が負極性放電の場合より約 1 桁高かった。 
③正極性放電の場合、生成粒子数の増加とと
もに帯電粒子の割合は急激に減少したが、負
極性放電の場合には帯電粒子の急激な減少

は見られなかった。 
④正極性放電によって生成した帯電粒子お
よび無帯電粒子の平均粒径は、負極性放電に
よる粒子よりも大きかった。 
 以上のような生成微粒子の特性を、イオン
の質量スペクトル測定の結果と比較して、イ
オン反応の観点から考察した。正極性放電で
生成した正イオンの質量スペクトル中には
硫酸を含むイオンは観測されなかったが、主
要な正イオンである H3O

+の生成反応は OH 生
成をともなうことから、正極性放電において
もOHとの反応によりSO2が酸化されて硫酸が
生成していると考えられる。さらに、正極性
放電では負極性放電にくらべて生成粒子数
が多く、また粒径も大きいことから、正極性
放電の方が負極性放電よりも生成する硫酸
の濃度が高いと推定された。また帯電粒子の
割合が低いことからイオン核生成ではなく
均一核生成が主要な微粒子生成機構である
ことがわかった。 
 
(2) SO2/H2O/Air 混合ガス中に有機化合物を
加えてコロナ放電を行うことにより、ナノサ
イズの硫酸微粒子の生成・成長に対する有機
化合物の影響について実験的に調べた。特に
有機物としては近年大気中の微粒子生成へ
の寄与が検討されているアミン（トリメチル
アミン、TMA）を用いた。実験の結果、以下
の知見が得られた。 
①SO2濃度 0.1ppm、H2O 濃度 1000ppm を含む空
気中で正極性の直流コロナ放電を行った。こ
の条件では微粒子の生成は観測されなかっ
たが、TMA を 1.0ppm 加えると微粒子の生成が
起こった。また、TMA の濃度を 3.0、5.0ppm
と増加させるにつれて微粒子の生成量およ
び生成した微粒子の粒子径は増大した。 
②帯電した微粒子と無帯電の微粒子の粒子
径分布を別々に測定したところ、両者は良く
似ていた。 
③同濃度のアンモニアを加えた場合にくら
べて、TMA を加えた場合の方が、生成粒子量
および生成粒子の粒径は大きかった。 
 以上より、TMA は硫酸クラスターに作用し
て微粒子を生成・成長させる作用があること
が確認された。また微粒子の生成メカニズム
としては、イオンを核としたイオン誘発核生
成よりも中性分子のみから起こる均一核生
成が主要であることがわかった。アンモニア
との比較では、TMA は 10 倍以上の微粒子生成
効果があることが示された。 
 
(3) SO2/H2O/Air 混合ガス中に有機化合物を
加えてコロナ放電を行うことにより、ナノサ
イズの硫酸微粒子の生成・成長に対する有機
化合物の影響について実験的に調べた。特に
有機物としては近年大気中の微粒子生成へ
の寄与が検討されている 2種類のアミン（ジ



メチルアミン：DMA およびトリメチルアミ
ン：TMA）とアンモニアを用いた実験を行い、
それらが硫酸微粒子の生成・成長に与える効
果を比較した。 
実験では高純度空気に H2O：1000ppm、SO2：
0.1ppm を加えたガスを用いた。これに NH3、
DMA、TMA を 0-5.0ppm 加え、直流コロナ放電
によるプラズマ反応場を通して微粒子を生
成させて、生成微粒子の移動度分布を微分型
静電分級器で測定した。 
実験の結果、以下の知見が得られた。 
① NH3、DMA、TMA はいずれも硫酸微粒子の生
成・成長を促進する効果がある。 
② 粒子の生成量ではDMAが最も促進効果が大
きい。一方、生成した微粒子の粒径は TMA を
加えた場合が最も大きくなり、微粒子の成長
に対しては TMA の効果が最も大きい。 
③ TMA、NH3の主な粒子の生成機構は均一核生
成であり、イオン核生成は起こりにくい。 
④ DMA では均一核生成およびイオン核生成が
共に効果的に起こる。 
 これらの実験結果から、アミン類はアンモ
ニアよりも硫酸微粒子の生成・成長に効果が
あるが、アミンの種類によって微粒子の生
成・成長を促進させるメカニズムが異なるこ
とが明らかになった。 
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