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Daisuke KUROIW A 1957 Studies on Physical and Chemical Properties of Sea-Fog Nuclei 

and Maritime Aerosols by Means of an Electron Microscope. Low temperature Science， 
Ser. A， 16. (With English resum岳p.114)"

電子顕微鏡による海霧の凝結板及び海洋性ヱアロソ〉レ

の物理的ならびに化学的性質の研究奨

黒岩大助

(低温科学研究所純正物理学部門)
(i!llf日目年 7月受理〉

序

最近の雲物理学の発展に伴ない，われわれは大気凝結核に関するより多くの，しかも正確

な知識を必要とするようになった。凝結核について先ず問題になるのは，核は化学的に如何な

る組成の粒子であるか，その質量，大きさ，濃度はどのくらいのものか，またその起源は何で

あるかというようなことであろう。このような命題は何も今に始まった新しいものではなく，

古くからそれらの線に沿って多くの研究がなされてぎた。 1922年， H. KohJer1)が樹氷を分析

して雲の凝結核は 10-14gのオーダーの質量をも「“海塩核"であることを提唱し， また，

1940年， H. L. Wrightりが Valentiaの海岸で大気こんだく度と相対温度との関係から，大気

中には質量が 10-1"-10-14gの程度の大きさをもっ“海塩粒子"が約 63伺/cc存在すると推論

したのはすでに周知のことである。

i毎霧は陸地を速くはなれた洋上て'発生し，陸地に向って移流してくる点で，下層大気中に

発生する凝結現象のうちでも特に興味をひくものである。それ故， 1毎霧の凝結核についてその

物理的，化学的性質を研究しておくことは広く一般大気中におこる凝結現象の理解に役立つで

あろう。最近，特に凝結核に関する知識をより深く，かつ豊富にしたのは，電子顕微鏡によっ

て個々の凝結核の検出が可能になったこと， 電子顕微廻析，又は化学分析法の進歩が micron

又は submicron-sizeの粒子の組成の決定を可能にしつつあることである。われわれば 1944年

以来，主として電子顕微鏡をつかつて，北海道東部海岸に移流してくる海霧の凝結核について

研究をすすめてきた。 そして結果の一部は部分的に発表してきたがトベここでは凝結核の物

理的，化学的性質を更に深く掘り下げて研究し，上記の方法によって乞の程度の知識が得られ

つつあるかを検討してみたいと思う。

この報告は3つの部分に分かれている。第I部は，凝結核の物理的性賀と関連して，電子

持北海道大学低温科学研究所業績第347号 1955年度 日本気象学会賞

乙の研究は主とレて 1955年， 1956年の日本気象学会総会及び 1955年， 9月 WoodsHole，の Mass.

Woods Hole Oceano6raphic Institution において関かれた“Conferenceon the Physics of Cloud 

and Precipitation Parti巴1e;;"に発表したものをとりまとめたものである。

低温科学物理篇第16輯昭和 32年
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線の作用，個々の粒子への凝結，電子顕微鏡と isopiestic法とを併用した核の凝結能力の測定

などについてのベる c 第 II部は，凝結核の化学的性質の研究として電子廻;tff及び micro咽

manipulatorによる化学的処理の結果をのベる。第1II部は，凝結核の起源としての海洋性エ

アロゾノレの研究及び，不活性凝結核の研究についてのベる。内容は次の通りである。

第 I部凝結核の物理的性質

I 凝結試験

旺 水にとける核ととけない核

E 混合核

IV ガラス状態にある凝結核

V 海霧凝結核と海洋性エア口、ノソレの chlorinityの測定とそのスペクトル

第 E部凝結核の化学的性質

I 電子顕微廻折によるイ七学分析

E 凝結核の顕微化学分析

m 電子顕微鏡からみた海霧核の構成

第m部 凝結核の起源としての海洋性エアロノソレ及び不活性凝結核 (ina巴tivenuclei)の研究

I エア口、ノソレl己関する Jungeの最近の研究

立 インパクターの構造

m インパクターで分別捕捉された粒子のスペクトル

1九T 分別捕捉されたエアロブノレの電子顕微鏡による観察

V 不活性凝結核の電子顕微鏡による観測

文献

第I部凝結棲の物理的性質

I.接結試験

われわれの凝結核1'C関する研究の特徴は，従来のそれと異なって天然の霧粒 1佃 1{固に含

まれている凝結核について直接研究をすすめてゆく点にある。すなわち，霧粒を電子顕微鏡用

試料支持台(以下トレーガーと呼ぶ)のコロヂオシ膜，又はブォノレムパーノレ膜に附着させる。

霧粒は蒸発して膜函に残澄を残す。これを電子顕微鏡で調べるのである。この残誼のことをと

くに“核残誼-nucleusresidue"と名づける。 議粒の蒸発したあとの膜面に残された物質は，

大ていの場合水蒸気の凝結をひきおこした核物質そのものであるが，ときには霧粒カ22二気中を

浮世しつつある聞に2次的に捕捉した大気懸垂粒子が含まれていることもあり，まずこ，務粒同

志が衝突合体した場合には， 2個以 kの凝結核が同時に検出される司能性.もある。しかしいず.

れにしても，霧粒が蒸発したあとの残査のなかには，必ず，凝結核が含まれていなければなら

ない。

議粒を附着させたトレーガ{を電子顕微鏡にかけるまえに，水蒸気張力制御液-vapor

pressure controlling solution (通常，硫酸の水溶液)を入れた容器に密閉し， 相対湿度(以下

R.H.とかく)をいろいろに変えて核残溢のうえに水蒸気の凝結をおこさせてみる。 これを
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第 1図 恒温恒 j盟i自の外線

第 2図恒 i毘機外観
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“凝結試験"とよぶことにする。

第 1図は凝結試験用の恒温恒出槽を示す。水蒸気の凝結過程を観察するための光学顕微鏡

が2重の箱になった恒温槽の内箱のなかに置かれている。内箱は金属製で，その外側に電熱線

が巻いてある。外箱は木製で鉄板が裏張りしてある。図において，顕微鏡の載物台にのせられ

たAが試料を入れる恒湿槽で，これは5段階にR.H.を切替えることができる(第 2lZ1). Bは

電動機に連結された撹持用の扇， Cは温度調節器，Dは外から恒混槽の内部を撹持する棒であ

る。試料への凝結過程は顕微鏡の上告ISにおかれたカメラによって撮影される。顕微鏡の焦点調

節， R.H.の切替，載物台(試料)の移動などはすべて恒温槽の外側から操作できる。

第 2 図はレーガーを入れる恒rf~槽の外観である。 全体は顕微鏡の載物台 (stagecar-

ryer)にのる大きさである。 直径12cm，厚さ O.5cmの真鍋製の円板 A" A2が2枚すり合せ

になっていて中央の回転軸M で水平にささえられている。上側の円板 AJがM にピンで固定

され，A2はタト))'，3にきってある歯車とワオーム wによって， AIに対し相対的に回転する。 A2
には直径3cmのガラス製シャーレ(第3図A参照)が合計5倒とりつけてあり，これにそれぞれ

異なった濃度をもっ硫酸の水溶液が入れてある。トレーガ~は，常に顕微鏡の対物レンズの直

下に位置した観察孔Sの中に保持されている。 wを廻すと Sの真下にそれぞれの混度をもっ

A 

《二二b
4h  

tjiJJY 

8 

microscope 

Vapor Pressure 

Canrrσ11川g .s，，/utiO，刀

第 3図 2つの恒湿槽と光学系

GaJVQ. 
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た容器がつぎつぎに回転してくることになる(策3図A)oGは， sの内部をかきまわすための
ゴム製のプッ νュで G を押すと空気if.出たり人ったりして内部が撹持される。 J~ま， S の内部

の温度を測るための熱電対である。

第3閣で， (Alは'¥'E[ì;h~槽の観察{L S及び光学系を示すl略図であるの V は硫酸液の入ったガ

ラス製Vヤ{レでワックスでA2 ~こ i詔定され， 外側は温度を一様に保つための金属ケ{スで~

われている。クオーム宅r廻すと A"がA1に対して回転し Sの下には呉なったR.H.をもっび

ん Vが入替る。観察孔は，トレーガーを入れたあとでグリースをぬったカパ{グラスで密封す

る。 写真をとるための照明用の光は， 吸収フィノレタ{と Vの硫酸水溶液を通してトレ{ガー

を照す。照明は，暗視野，明視野何れにも切替えが可能である。第3図(B)は(A)に比べてより

簡単な'恨i収容器で， トレーガ{は金璃製の容器のフタに試料I討を下にして[f[接とりつけられ

るo 試料祖iと硫酸水溶液の自由表i凶との距離は 1-l.5mm 1立にきわめて接近して保たれ，空

気体積をできるだけ小さくするよう工夫されている。ガラス管で保護された熱電対が1個硫酸

A 

C 

第 4図凝結誠験 I

A……コロヂオン!段に附着した綴粒(明視野)

B 

D 

B ……R.H.100% C ……R.H.90% D ……R.H.73% (賂視野)
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A B 

C D 

E F 

第 5図凝結言品数 II

A……附着した緩粒(直径90μB・H ・H ・..R.H. 98% 

C ・H ・H ・..R.H.95% D …・・….R.H. 88% 
E ………R.H.75% F ・H ・H ・..R.H.50%
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水溶液の中にひたっていて，いま一つの熱電対がトレ Jガーに接触しておかれている。両者の

起電力の差が 4回一反射型の精密ガノレパで観察される。両方の詰度差が零になったとき溶液の

水蒸気圧力とトレーガーの試料面附近の水蒸気圧力とが平衡に達したと三号えてよい。かくて硫

酸水溶液の温度と濃度とからそれと平衡する水蒸気圧が求められる φ

第 4図， Aはトレーガーの孔に張られたゴロヂオン膜土に大小 2個の霧粒が同時に捕えら

れた瞬間の写真である。 これを実験室で上記の装置に入れR.H.を 100切にしてしばらく放置

しておいたのがBである。 もと湯粒が附着していた同じ場所に2↑閣の水滴が凝結している，

照明は暗視野になっているので水滴は白いスポットになって輝いている。このことから，もと

の霧粒が附着していたあとの膜面には凝結核が努澄として残されていることがわかる。ここ

で興味あることは，人工的に凝結させた水滴はもとの霧粒の大きさとは無関係にほとんど同じ

大きさに凝結している点である。このことは，この霧粒の核は，水蒸気を凝結させるという能

力においてはほぼ同じ大きさをもっていることを示す。次に BLt，試料をR.H.90%の容器に

移し暫く放置したあとの写真である。水滴の直径は 2価とも小さ〈なった。次に，これを更に

R.H.が73%の容器に移したのが Dである。 7Xi商はほとんど蒸発して暗視野照明でもほとんど

その存在は検出し得なし元 これは， 光学顕微鏡の分解能と収差によって 1-2μ 以下の微粒子

は検出不能になってしまうからである。あとは電子顕微鏡にたよる外はない。

第5図ば， 同じような核残溢への凝結試験であって Aはトレーガーに直径が約90μぐ

らいの巨大な霧粒が附着した瞬間の写真である。この核残澄をR.H.カ，98%の容器に入れて凝

結をおこさせたのが Bである。次にR.H.を95%，88%， 75%， 50%と下げていったときそれ

ぞれの水蒸気張力のもとで平衡を保ちつつ直径を減じてゆく過程がC→D→E→Fである。こ

の核はR.H.が50%でもまだ液滴のままでいるのが観測された。

第6図l主，多くの凝結試験の測定例のうちから， R.H.に対する水滴直径の decay曲線を

数例ピックアップして示したものである。R.H.は98%，95%， 88%， 73%， 56%の5段階に

切替えられた。 7X滴直径の減衰の様子にに2握1類あることがわかる。 すなわち， R.H.を下げ

ると直径が急、に減少して， R.H.が 75-70%以下になるとほとんどR.H.に無関係になるもの

(曲線。，b， c ……)と， R.H.の減少と共に直径がなだらかに減ってゆくもの(曲線1，m， n)と

である。前者・はR.H.が75-70%以下では固態化して結晶となるもの，後者はおそらく過飽和

の液滴のままでいるものと考えられる。 吾々の測定では， R.H.はとびとびの 5段階に不連続

的に衰えたのであるから，液態→固態への相変化がおこる湿度の値を正しく測ることができな

かった。また，たとえ結品化がおこっていたとしても天然の霧核のそれはあまり小さいため光

学顕微鏡では確認がむつかしい。そこで純粋の NaClの大きな結晶について同じような測定を

してみたのが曲線 Zである。R.H.73~告で水滴の内部に結品が折出し始めたが完全には結晶化

しなかった。しかし， R.H. 56%では完全な立方状結晶になっていた。従ってこの場合 decay

曲線はおのような形をとることになろう。 MgCl2の場含は曲線 Uとなりこのものは R.H.を下

げても結晶化はみられなかった。 zは(NH4)2S04のdecay曲線を示す。
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第 6図 R.H.と平衡にある海霧凝結核の大きさ (200C) 

一般に，容積の小さい溶液の dropletの場合， R.H.を下げてゆくと，直径は小さくなって

ゆくが，大ていの場合過飽和の状態をとると考えられる。 それ故，相変化のおこるR.H.の値

は多分一義的にはきまらないであろう。したがって，ここに示した2種類の decay曲線が核物

質そのものによる差異を示すかどうかは疑わしいが，次に示すように電子顕微鏡にかけてみる

とこれらの核の写真はかなり違った様相を呈することがわかる。

II. 水にとける稜ととけない稜

大気中に懸垂している微松子のなかで，もっとも activeに凝結核として働くものは低混

度でも容易に水蒸気を吸収して液滴化しうる水溶性の核であろう。しかし，粒子自身は水にと

けなくても水蒸気に対して吸着力の強いもの，または少量でも吸湿性のつよい物質を混合して

いる場合には，水溶性核と同様に activeに作用するであろう。それ故，天然の凝結核を (1)水

にとける核， (2)水にとけない核， (3)両者の混合核の 3つに分けることができる。

先づ水にとける核は次のような条件を満すものとする。核残澄の電子顕微鏡写真をとっ，た

ゐとで，これに水蒸気を凝結させ再び手真をとって前後2枚の写真を比較する。もし核が水溶

性の物質ならば，凝結した水にとけて再結品するので外形が初めとあととで変ってくる筈であ

る。逆に変らないものは水にとけない核でゐる。

われわれは，前節でR.H.Iζ対する霧核の decay曲線に2つの型があり，それらの電子顕

微鏡写真が異なった様相を呈することを述べた。次にこれらの核の電子顕微鏡写真を示そう。

附図， Plate 1はR.H.が 75-70%以下で結晶化するような核の代表的なもので， (1)， (3)，の)
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はそれぞれ第6図の decay曲線 (α)，(b)， (c)を与えた核残溢の写真でらる。 また， (2)， (4)， (6) 

け、各々の核に水蒸気を凝結させいったん液滴化してのち再び電子顕微鏡でとった写真である。

何れも初めと 2度目とでは外形は全く変っていて水に溶けたことを示す。 (1)はNaClによく

似た 3個の結晶が円形の“しみ"のなかにみえる。 2度目の再結晶では (2)の如く内容物は黒

いーかたまりとなってしまった。 しかし (2)で面白いのは，最初の 3つのが;品の輪郭だけが!とi

くはっきりと膜[凶にのこっている点、である。これはおそらく電子線の照射によって結晶の表面

が水にとけないある物質に変質したものか，又は電子顕微鏡の鏡体内部に残留している油其他

の異物分子が電子線によって結晶表面にスパッタされて，水にとけない膜を形成したのではな

いかと考えられる。 すなわち一通のレプリカを生じたのである。 (3)はうすい depositのなか

にはっきりと四角な立方状の結晶がみえ，海塩核であることを予想せしめる。水蒸気を凝結し

たあとでは (4)のように変化し sharpな縁辺をもった四角な結晶を析出した。 (5)も海塩核と思

われるものであるが，このものは立方状とちがって hexagonalな結晶形を示している。これ

も水蒸気の再凝結により (6)のように変化したのであるo ここにかかげた (1)及び (3)の核の電

子顕微鏡写真は，海水のうすい溶液を人工的に sprayして得た水滴の残i直と非常に類似して

いる。

Plate IIは， '!1~ 6図で 1，m， nの decay曲線をあたえた肢を示す。 (7)は曲線 lの核， (9) 

は曲線仰の核， (11)は曲線 nの核である白何れもきわめてうすくコロヂオシ膜のうえに拡が

っている。 これに水蒸気を凝結させ再び写真をとったのが (8)，(10)， (12)である。 形は全く変

形しているが Plate1に示した核残澄と異なって凝結と再結晶をくりかえしても 1-字形又は立

方状の結晶は示さなかった。とくに， (9)， (11)の核は，海水j商の残誼とは全く異なっている。

しかし，われわれは，のちに示す核の分類では，一応海塩絞の部に入れた。

水蒸気の凝結によっても変形しない核の代表的な写真は PlateVIlの (42)VIIIの (46)に

示されている。

111. 混合按

大気中の懸垂粒子のなかには完全に水をはじく， いわゆる hydrophobicな物質はおそら

く一つも存在しないであろう。粒子自身水にとけない物質であってもl放浪性のつよい物質を僅

かでも混入している場合には， それは水にとける核と同様に activeな凝結核として働く筈で

ある。このような混合核と思われる核残査の写真を PlateIJI 11(.示す。図で(13)はカーボ γブ

ラック状の粒子が 3個みえ， 2個ば互に接近して， lf[~ははなれて見出される。これは水蒸気の

凝結をくりかえしても全く形を変えなかった。それ故，水にとけない物質である。ところが明

視野写真では，はっきりわからないが，これを暗視野写真に切替えてみると，いままでみられ

なかった薄い洗澱物が2重-3重に3つの粒子をとりまいて depositしているのがわかった。

(14)の写真がそれである。 PlateIIIの(15)及び(17)も同じような例で， (16)及び (18)がそれぞ

れの暗視野写真でらる。これらの核は水蒸気の凝結によって全く形態を変えないから，定義に
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従えば水にとけない固態、の核の部類に入れなければならないことになる。しかし，暗視野にし

て始めて検出された円形， またに楕円形の回態粒子をとりまくうすい“しみ"一haloはおそら

くこれらの粒子に混入していた吸湿性のつよい硫酸のような水溶性の物質ではないかと想像さ

れる。それならば，これらの“しみ"は水蒸気の凝結にょっ℃多少外形を変えてもよいはずで

ある。ところが大但の場合は変形をみなかった。これは多分うすいため電子線の作用で脱雨に

強く焼付けられfこか，又はゴロヂオシ膜と作用して水にとけないしみを作ったものと思われる。

これらは， Jungeのいういわゆる“混合核"とみてよいであろう。われわれは，核の組1lX:の分

類ではこれらは燃焼核のカテゴリーに入れた。

IV. ガラス批態 (vitreousstate)にある凝結按

われわれは，前節で水溶性凝結核に対する電子線の作用について 2，3の注意をした。その

一つは，原凶ははっきりとわかっていないが，多分電子ビームの作用で結晶表面が contaminate

され水にとけない薄院がでま，そのため凝結，再結品させたときもとの結晶の形ボレプリカと

してそのままのこったことで会〉った。

水溶性凝結核を電子線で・調べる際に，いま一つ問題になるのは核の乾燥速度の問題であ

る。すなわち，電子顕微鏡にかける前迄は，核は当然あるiirt.度をもった実験室の空気中にお

かれている。もし，電子顕微鏡のおいてある部屋の空気のR.H.が70%以上だったとすると，

吸湿性のつよい核は多かれ少なかれ水蒸気を凝結しぐ液滴になっていると2考えられるてこの

ような核を電子顕微鏡にかけるとき， トレーガーは試料室で予め真空ボジプによって排気され

る。そうして電子顕微鏡の鏡体に入れて写真がとられるのである。だから液滴の状態にある核

は真空ポシプで急速に蒸発せしめられることになる。この蒸発速度が水溶性凝結核の析出状態

にいろいろ影響をあたえるであろうと想像される。一般に溶液から結晶を析出させる際に，ゆ

っくり蒸発させるか急速に蒸発させるかによって，同じ物質でもみかけの結晶形はいろいろに

変ることはよく知られた事実である。それ故，核が電子顕微鏡にかけられる前にR.H.何%の

空気にさらされていたか，真空ポシプの排気速度はいくらであったかなどによって凝結核の電

子顕微鏡写真はいろいろな変態を示すことになるであろう。われわれは，電子顕微鏡で凝結核

の写真をとっている際， しばしばガラス状態 (vitreousstate)にあると忠われる凝結核の写真

を得たのでここに報告しておきたいと思う。

Plate IVの (19)がその 1例であって， 核は写真にみられるように， 電子顕微鏡の真空の

中にあって液態の状態にある。 (20)は同じものを暗視野で撮影したもので，光を一様に散乱し

て内部構造を示さない。もし内部に構造の不均ーがあれば電子の異常散乱がおこるので暗視町

写真に構造がとれるはずである。また，この核の電子廻析写真もとってみたがνャープな廻祈

環は得られず，液態、に特有な diffusedringが得られた。だからこの核は液態、の状態にあるとい

える。但し，ここで液態といったのは，この核が濃度の濃い溶液であるという意味ではない。

勢 デシケーターにしまってあっても電子顕微鏡にかけるときは当然部屋の空気にふれる。
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おそらく構造的にはガラス状態にあると考えてよいであろう。このような状態は，真空ポコノプ

で急速に核を蒸発させたために容質が結晶化するひまがなくて vitreousな状態、になったと

して説明できる九このような紋日 meta-stableの状態にあると考えられるのて'水蒸気を凝結

させゆっくり乾燥させると再結晶して回態となり廻桁環も乙/ャープな像を示すようになること

がある。そのような 1例が PlateVII (37)， (38)， (39)に示されている。

これと逆の場合を PlateIVの (21)→(22)→(23)→(24)の写真に示す。最初は (21)のように

細い結晶と無定形なガラス状物質が混在して析出していたものが，これに水蒸気を凝結させ真

空ポンプでやや速く蒸発させると (22)のように変化した。次にこれを再び外に出して水蒸気を

し、ま一度凝結させ，今度は真空ポシプのコックを全開して急激に蒸発させてみたら (23)のよう

に変形した。内容物はすべて vitreousな状態に変形したのである， (24)はこれに Crの蒸気を

shadowしたものである。 この写真から， 卵型にはみ出していたガラス状の物質は非常に

viscousであったことが了解される。

このように水溶性凝結核は，電子線，乾燥速度などによって核残澄の形態はいろいろに変

化してゆくことに注意しなければならないの。山本・大竹川等はこのような核の電子諌による

modifiicationを積極的に利用して核物質の組成の判定を試みている。

V. 海霧凝結按と海洋性エアロソ')¥，.の Chlorinityの測定とそのスベクト)¥，.

核7J~水蒸気の凝結をひきおこし，それがやがて議粒に成長してゆくためには核をふくむ水

滴の水蒸気圧がJfd囲の空気のそれに比べてより低く保たれているからに他ならない。水蒸気張

力を下げる作用は，表面の強い吸若力とか電荷の作用とかいろいろあるが，水に可溶性の物質

が凝結した水にとけこんで溶液となり，水蒸気圧を下げるというプロセスがもっとも一般的で

ある。われわれは電子顕微鏡によって核の実態と大きさ， 7]<.に対する溶解性の有無を知ること

ができた。そこで，次にはそれらの天然の核が一体どのくらL、ぷ蒸気の凝結能力をもっている

かを知っておかねばならない。

水蒸気を凝結させる能力一一いいかえれば水蒸気圧を下げ司る能力を知るためには，凝結核

1倒1個の正確な化学的組成と質量と水に対する溶解度などがわかればよい。しかし，現在の

ところ精密に核物質の化学的性質を知ることは成功していないし，核残i直は大てい不規則な形

でうすく膜面に拡がっているのでその質量を精確に測ることもできない。ただわかっているの

は，それらが水蒸気を吸収しやすいという性質だけである。それで個々の凝結核の凝結能力の

大小をあらわすーっの千段として次のようなことが考えられる。それは，核物質が実際にどの

ような化学的組成をもっていようとも，それはひとまず不聞にして，すべてを海塩粒子である

と仮定して chlorinityで表現してみることである 3 このために，われわれは“isopiestic法一一

等圧法"を併用することにした。

殺 同様な vitreousな核の写真は Dessens，Lafargue， StahF)及び Facyめ等も得ており，彼等は乙れ

らを“goutteletesolidifie"とよんでいる。
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既知の水蒸気圧力のもと先ず核を第 1図の恒温恒出槽に入れ，isopiestic 法というのは，

で凝結核のうえに水蒸気を凝結させる。ぞがて水滴の水蒸気圧がまはりのそれと平衡したとこ

をあたえるために水滴 iJ~溶かしていなければならない海塩の量が出せるヘ Woodcock と

Gi丘ordlりはこの方法によって海l主と仮定したときの大気中の比較的大きな吸混性粒子の

chlorinityを測定し，そのスペクトノレを求め7Lしかし粒子のうえに形成される液消の大きさ

は，光学顕微鏡で測定されるから分解能の制限を受け，半径が 1μ 以下の滴 (chlorinityにすれ

ば10-1"g以下の粒子)(工測定でぎなかったのである。ところで海霧の場合，その凝結核の大部

分は非常に小さくて通常R.H.900七位にすると光学顕微鏡ではほとんどその直径が測れなくな

ってしまう。それ故， isopiestic法では直接に巨大凝結核しか chlorinityを測ることがでぎな

いのであるしそこで，われわれは電子顕微鏡を併用することにした。

先ず，凝結核のなかで isopiestic法で測定可能な比較的大きな核をもっトレーガ{を選ん

で恒温慣混槽に入れその chlorinityを測定する。 この際，与えられたR.H.において核のよに

形成された水滴の大さきが正しく測られなければならない。このため通常凝結した水滴を正し

い半球にするために乙/リコシ油のような排水性の油を塗っておくなどの手段がとられている。

しかし，電子顕微鏡の場合， トレ{ガーのゴロヂオン膜にこのような油をぬることはゆるされ

ない。それ故，凝結した水滴はすべて半球である

と仮定して測定をすすめることにする。ゴロヂオ

ン膜の脱出に凝結した水滴の直径が 10μ 以下の

小さいもので忘るときは，表面張力のため大体半

球になっているとみてよいであろう。

水滴に合せた顕微鏡のピントを上下にずらしてみ

ると大体正しいことがわかる。かくてトレーガー

顕微鏡で水滴の大きさを測り容積を求めると，同じ条件で水蒸気圧ろで水滴の成長はとまる。
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に附着した核の chlorinityを測り，次に電子顕微

鏡にかけ 1っ 1っその核残誼の手真をとる。こ

の残誼はこれまで写真に示したように膜函に2次

元的に拡がって depositeしているが，この拡がり

はもとの溶質の chlorinityと比例関係があるに違

10.lL 
$，ze of Nucleus (5.0 fogJ 

海霧凝結核の残澄の大きさと

chlorinityとの関係
第7図

0.1 

いない。

第7図はこのようにして測った核残漬の大き

さとその chlorinityとの関係を示す図である。電

子顕微鏡でみた核残誼の形態は複雑であってその

大きさを正確に表現することは出来ないけれども

この方法の詳細は論文 11)にくわしいのでここでは削略する。令争
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残澄が円形の場合はその直径を，楕円形に近いときは長軸と短軸の平均をとってあらわすこと

にする。 図で点線Sは，密度が2.16，salinityとchlorinityとの比が1.8の海塩が正確に半球

になって膜l由.に沈澱したと仮定したときの直径と chlorinityとの関係を示すものである。実際

の核の測点はすべてこの直綿Sの右側に分散していてその平均は，大体51乙平行な直線Aで

あらわされる。この直線は，たとえば chlorinityが10臼 gの核があったとしてそれが蒸発し

たとさ完全な半球状にdepositしたとするとその直径は1.14μ となるはFのものが膜面では平

均として 3.41-1の大きさに拡がってしもうということをあらわしている。

電子顕微鏡内部での核残査の析出の様子は，多分溶質の化学的性質，質量，蒸発のさせか

たなどによって異なるであろう。いま，組成のはっきりわかっている海水の稀薄溶液と化学的

に純粋な MgC12のうすい水溶液とをそれぞれ吹霧してこれをトレーガーに受け，同じような

実験た行なって得られた残誼と chlorinityとの関係を示すと直線 1，mのようになる。 1は海

塩 mは MgCl，である。何れも十数個の測定値の平均がとってある。 これでみると，同じ

chlorinityをもっ海塩と MgCleとではその核残澄の広がり方がかなり異なっていて， MgClz 

の方が海塩に比べてはるかに大きく拡がることがわかる。なお一般の霧核ボ 1，m両直線には

さまれて分布しているのは興味深い。

第8図は，霧のないとき，海j試のなかに含まれている海洋性エアロゾノレを捕集し，それにつ

いて同じような実験をしてその残直と chlorinityとの関係を求めてみたものである。海洋性エ

アロゾノレは海湯の凝結核の起源とみられるから，実際の凝結核が海洋性エアロゾノレのスペクト

ノレのどの範囲を占めているかを知っておくことが大

切になるからである。 エアロゾノレは，特殊なイシバ

クターを試作し(第III部参照)， 0.5mm幅のスリッ

トを通じて空気を吸引し， トレーガーの上に粒子を

たたきつけ悶着させた。 トレ{ガーは細い目の金網

にコロヂオン映をう長った“メッ乙/ュトレーガー"を

使用した。捕捉した日は曇り日の霧のない静隠な日

で， 海面状態は0-1の程度であった。 湿度は90%

.n 

で、あったからイシパクターでトレーガーの膜面に附 喜

着させた粒子の大部分は， R.H.90%で activateさ

れすでに液滴化してしまっている水溶性エアロゾル

であると考えられる。吸引した空気の是は 1500cc 

であったら(捕捉速度についてはのちに述べる。)実験

室で， このトレ{ガーを恒温恒湿槽に入れR.H.を

もとの 90%に復元してみると， トレーガーの上に ω 1 --IO..IL 

ほどスリットの幅と同じ幅をもって 151Jに無数の微

水滴がならんで附着しているのがみえる。 その数は

Size of Nucleu$ (，，"，0酎t:me 瓜町、()SOf)

第8図 海洋性エアロゾJレの核残澄と

出lorinityとの関係
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およそトレ{ガ{の 1つの孔に 90-150j国もあった。 このなかで比較的直径の大きい粒子の

chlorinityを測っておき， あとで電子顕微鏡でト ν{ガーの孔の全視野を連続写真にとる。か

くて chlorinityを測っておいた粒子の残誼の大きさを測り両者の関係を図示したのが第8[立iで

ある。その関係は第7図の場合とよく似ているが測点のばらつきは非常に少ない。天然の核の

場合は 1佃のトレーガーにせいぜい議粒は数個しか附着しないので第7図のような浪1]，1えをとる

ためには多くの }ν ーガーを取替えている。そのため乾燥条件がまちまちになりがちである。

これがデーターのばらつきの一つの原凶になっているものと思われる。しかし，海洋性エアロ

ゾノレの場合{"i，イシパクターでメッ Vょトレーガーのうえに粒子を捕捉したのであるから， ト

レーガーには一度にたくさんの粒子が捕捉されている。それ故，凝結試験も，電子顕微鏡によ

る検鏡も，多数の粒子について同一条件で行なうことができたのである。

次に参考のため Plate1及び PlateIIに示す凝結核の chlorinityの実測値と核残澄の平均

の大きさの値をかかげておこう。

4
1

川

2

5

3

(

(

(

 

Plate 1の核 Plate IIの核

chlorinity 核残澄の大きさ 番号 chlorinity 核残澄の大きさ

9. 10-1" g 8μ (7) 5. JO-1~ g 3.2μ(縦横の平均)

4.5 10-1" g 3μ(縦，横の平均j ( 9) 7.5 1O-1~ g ラ μ( 11 

9.1 JO-14g Iμ (11) 1.7 JO-l~ g 2μ 

さて，海湯の凝結核及び海洋性エアロゾJレのなかでその大部分を占める，“isopiestic法"

で直接chlorinityを測ることのできない微粒子の chlorinityはどうして測ればよいであろうか。

そのためには次のことを仮定しなければならない。それは第7図及び第8図の核残澄の大きさ

とchlorinityとの関係をあらわす直線 A及び Bが， 残澄の大きさでいえば 1μ 以下， chlo-

rinityでは 10-13g以下の粒子においてもそのままなりたつものとするι すなわち，直線 A及

び B はずっと Fの方まで延長できるものとする。そうすると，電子顕微鏡では核の残誼の大

きさが 1-0.u1μ位のものまで正確に測ることは十分可能だから， これから逆に， そのような

大きさをもっ核の chlorinityが見積れるわけである。たとえば，第7図でいえば，残、直の大き

さが 1μ のものは chlorinityは、子均して 2.5X 10-14 g， 0.5μ ならば図には画かれていないが

3.5 X 10-16 g， 0.1μ ならば 3.5X 10-11 gと見積ることができるわけである。海洋性エアロゾノレの

場合は第8図の関係をそのまま下方に外捜すればよい。

第9図は， このようにして表現した海霧の凝結核(A)及び海洋性エアロゾノレ (B)の粒子の

chlorinityのスペクトノレである。 横軸は残澄の大会さを 0.2μ 間隔できざみ， 縦軸には個数と

頻度とをあらわした。横軸に平行して記入した chlorinityの軸が，それぞれ第7図及び第8凶

の A， B 2直線からひき移したものである u (A)のスペクトノレで斜線を引いたグラブは 1)水蒸

気の凝結によって形を変える水溶性凝結核で観測{回数は 107個，そのうちの大部分は海塩核と

推定されるもの。また，破線に点々を打ったグラブは 2)凝結と再結晶で形は変えなかったが溶

質の折出物とみられる円形のしみ一一haloをもっ核 (PlateIIIのような)で総数は87個，混合
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核と考えられるものである。この場合，核の大きさは haloの外径を測って求めた。 1)及び2)

のカテゴリ{に入らないカーボン枝子や土壌核は除外されている。この図をみると，海上で

発生して陸地に向って移流してくる海霧の凝結核のうち，海塩核を主とする水溶性凝結核は

chlorinityでいえば 10-12_10-14gの範囲のものが大部分を占め，円形の haloをも。混合核は

それより 1桁小さい 10-13_10-16gのものが大部分を占めていることがわかる。 この両者-を合

計したいわゆる“hygroscopicnuc¥ei"の chlorinityの分布は点線のようになってほぼ 10-13_

lO-Hgのところに山をもつことがわかる。われわれが 1個 1個の凝結核について電子顕微鏡

で観測してきた結果と， かつて H.L. Wrightが大気温濁度と相対湿度との関係から求めた値

とがここにほぼ一致をみたというのはきわめて興味深いことである。尚，海洋性エアロゾノレに

ついてのスペクトノレは (B)に示されているが，縦軸は観測総数518個についての頻度が示され

ている。 この場合， 1)及び2)のカラゴリーの粒子をとくに分離しなかったが 1μ 以下の範囲

に2)のカテゴリーに属する粒子が多いのは(A)の場合と同様であった。また，その頻度曲線で

0.4μ 以下が急!'C.小さくなっているのは， われわれの使用したインパグターでは空気の吸引速

度を大きくすると，スリットを通る空気流の衝撃でトレーガーの支持膜がやぶれてしまったの

で，捕捉速度を大きくすることができなかったからである。従って粒子直径の小さいものは，

捕捉率が悪くなり頻度が小さくなったものと考えられる。A，B両図から海霧の核は海洋性エア

ロゾノレのスペクトノレのどの範囲を占めているかが了解される・であろう。

第II部凝結稜の化学的性質

1. 凝結按の電子顕微廻析法による化学分析

電子顕微鏡の使用によって天然の凝結核は水にとけるもの，水にとけないもの，両者の混

合核などがあり，粗い方法であるが凝結核個々の chlorinityも見積ることがでさた。しかし，

凝結核の化学的組成は何か?という問題は依然としてのこされている。この問題は凝結核の研

究において最も重要な課題の一つでもあるが，また，最も困難な仕事の一つでもある。

電子顕微鏡によって凝結核個々の鮮明な写真がどんどんとれるようになったとき，まず手

始めにとられた子段は，既知物質の電子顕微鏡写真と比較してその形態の類似性から核が何で

あるかを推定することであった。しかし，この方法は研究がすすむにつれ，とくに，水溶性凝結

核に対する電子線の作用や蒸発速度に伴なう析出物の多様性などが明らかにされ，形態だけか

ら核物質の組成を判定することには多くの暖昧さを伴なうことがわかった。それ故，この要請

にこたえるには凝結核一つ一つについて正確な化学分析がなされなければならない。その一つ

の方法がここにのべる電子顕微廻析・法による化学分析であり，他の一つは次節にのベるマイク

ロマユプレーターを利用して核に直接試薬を反応させる分析法であるι ここではまず電子顕微

廻析による 2-3の研究結果をのべ，この方法が核物質の組成の決定にどの程度の information

を与えうるかを検討してみよう。

電子顕微廻析法というのは，電子顕微鏡で視野のなかに写し出された試料の希望する部分
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をピックアップしで電子廻祈による分析を行なう方法である。まず試料の調べようとする部分

を残して他の部分は全部視野制限絞りでマスクし，電子顕微鏡をそのまま廻析装置に切替えて

試料に平行電子ピームをあてる。電子線は核を構成する原子格子によって廻併され，背後の乾

板のうえにいわゆるデパイ・乙/エラー型の廻析環を生ずる。 廻析をおこす結晶の面間隔を d，

廻折角をが，電子線の波長を』とすればこれらの聞には衆知のように， Braggの式 2dsinθ=A

がなりたつ。 試料と乾板との距離を L，乾板のうえに生じた廻祈環の半径を rとすれば sind

=y/2Lで与えられるから d.y=LA =constとなる。廻祈環の中心に近い方からそれぞれの環

の半径を Yp Y2' Ys…ーとし，それぞれの廻祈環を与える面間隔をそれぞれ，d) d2 d:i… 

とすれば d)Y1==d2Y2 ==d'Y3 ==……LA=constがなりたつ。 それ故， あらかじめ面間隔が知れて

いる物貿を標準物質として廻析写真をとり，環の半径を測って定数LAの値を決めておく。次

に同じ波長の電子線を使って調べようとする凝結核の廻祈環の写真をとり，それぞれの環の半

径を実測して LAの値を割れば求める物質の面間隔の一連の系列が得られる c これと各々の廻

祈環の強度の比を参考にして，既に調べられている多くの化合物の分析結果と比較し一致する

電子顕微鏡による海霧の凝結核及び海洋性エアロゾJレの物理的ならびに化学的性質の研究

ものを選び出すのである。

Plate V-VIIに海霧について得た多くの廻杭写真から代表的なものをかかげる。

Plate Vの(25)は電子顕微鏡の視野にあらわれたこれから調べようとする凝結核の写真で

ある。ここにみられる核は水溶性凝結核であって細長い楕円形の depositのなかに無定形な物

質で覆われた massiveな黒い結晶とそれにつづく樹校状の結晶とがみえる。これを更に暗視

野照明で写真をとったのが(26)である。 明視野でみられたーかたまりの黒い massiveな結晶

は実は2個の十字形の結晶からなりたっており，その上を黒い無定形の物質が覆っていること

視野制限絞りを小さく絞ってこの massiveな結晶の部分にまず電子ピ{ムをあて

てみた。しかし，この場合には結晶をつつんでいる無定形の物質のためか又は結晶が厚すぎる

ためか解析に必要な程度の廻析環は得られなかった。そこで試料をずらしてこれにつづくうす

い樹校状結品の部分に絞りを移し廻祈像をとってみたのが(27)である。この場合は，分析に十

分な程度の廻併環が得られた。いま，この環に中心に近い方から番号をつけ，その半径を測り，

がわかる。

Plate V (27)の実測値第 1表
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各々の廻祈環を与える而間隔 dを測定してみると冷1表むようになる。民

間じJ;fn表にかかげた NaClに対する X線廻析による分析結果と比掠してみると大体よ
く一致していることがわかる。従ってこの版、は NaClを主成分とする海塩核であると判定して

よいであろう。とくに暗視野写真で検出された十字形のがi品は更にこれが海温でらることを裏

付けるものである。

Plate V. (28)→(29)→(30)も海塩核と判定され渇 1例である。 (28)が最初の核の写冥であ

る。これに水蒸気を凝結させ，変形をおこさせたあとの写真が(29)である o この結晶は(26)の

ような十字形又は dendriteな結晶を示していないが，それにもかか

わらずその電子廻析写真は (30)のようになり， この写真から求めた

面間隔の実測値を NaClのそれに比べると大体一致する。 そのf直が

第2表にかかげられている。

第2表 PlateV (30) 

の笑測f直

廻析環 No. 面間隔 d

1 (! 11) ワ

2 (200) 2.83 
この場合，最初の (111)面からの廻祈環は弱くて background 

のために消されているが，これは第1表の NaClのI/Ioの比からわか

るように第1番目の廻析環の強度は第2番目のそれによじべると約1/10

3 (220) 

4 (311) 

5 (222) 

2.00 

1.57 

ワ

で非常に弱いからである。 2，3， 4番目の dの値はよく一致している。しかし5詩以上の環が

はっきりしないので NaClと断定するのは多少の暖昧さをともなっている巴

Plate VI. (31)に巨大な水港性凝結核の 1例で， (32)は同じ核を暗視野照明で撮影したも

の， (33)はその電子廻折Z誌を示す。この核の面角 dの測定値と，これによく似ている dの値を与

える物質を X-;f，泉分析表からさがしてみると，第3表に示すように， KHSOc，があげられる。同

第3表 PlateVI (33)のt実測値
じ表にかかげた実測値と比べてみると比較的よく

廻折環 KHSQ:l 
面間隔 d

No. 面間隔 d 1110 

一致していることがわかる。但し，ここに得た廻

祈環は (32)の暗視野写真でいって中心の楕円形

5.04 A 5.1λ 

2 4.15 4.19 

3 3.72 3.78 

4 3.10 3.10 

5 3.07 3.00 

6 2.865 2.89 

7 2.52 2.50 

3 2.35 2.52 

9 2.21 2.2 

iO 2.06 2.07 

0.03 矢印で示す)に白くかがやいている部分のそれで

0.27 

0.07 
ある，-..左上部の黒い massiveな部分はj享きが厚

いために判定に有効な廻析環をうることができな
0.13 

1.00 かった。 しかいこの核の質量の大部分は常識的

1.00 にみて最上部と最下部の二つの黒い massiveな部

0.17 分にあるであろう。それ故，電子組析の結果，こ

017 の核から KHSo"が検出されたとしても，それは，
0.2 
この核のごく一部にすぎないわけである。

0.33 
Plate VI. (34)は核残誼の大まさからいえば

もっともしばしば海霧のなかに観測される大きさのもので，典型的な水溶性凝結核の一極であ

る。 (35)はその暗視野写真であって (36)は，矢印の部分の廻析写真である。 もっとも massive

な部分は分析に有要なほど鮮明な廻祈像を与えなかったし， またきわめてうすい上方の“し

み"の部分はコロヂオシ膜のそれと全く区別のつかない diffusedpatternしか示さなかった。
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(36)の包析像から測定された面間隔dと，これに 第 4表 PlateVI (36)の実測値

よく似た Na~S04 の値とを第 4 表にかかげる。 こ
廻折潰 Na2SO. 

の場合も，核残澄の質量の大部分が集っていると No. 
面間隔 d

函間隔 d 1/10 

みられる部分の有効な廻析[象が得られていないの 4.65 A 4.66λ 0.40 

で，結果としては，一部に Na"S04を混入してい
2 3.88 3.84 0.13 

3 3.15 3.18 0.33 
る水溶性凝結核であるということがいえるだけ

4 2.98 3.08 027 

である。 5 2.78 2.78 

Plate VII. (37)は vitreousーな状態にらる水 6 ヲ 2.64 0.40 

落性凝結核である J 同種のものは，すでに， Plate 7 1.90 1.87 0.53 

IV (19)で示した。 このような核残澄は暗視野照明でも光を一様に散乱して内部構造を示さな

いし，電子廻析をとってみても液態型の di妊usedpatternしか示さない。換言すれば， vitreous 

な核である。しかし，これに水蒸気を凝結させ，再結晶させてみると，写真(38)のように変形

し vitreousであった内容物は立方状に結晶化してあらわれたのである。 このような状態に

なったとき再び電子廻祈写哀をとったのが(39)である。担析(象¥'idi任usedpatternに重なって

単結晶によるラヲエスポットがあらわれている。このものは十分な解析を行なえなかった。

(40) 及び (41~ は Plate VIの(31)，(33)と同じ廻祈像をあたえる物質であって， 一部に KHS03

を含むものである。芳、澄の祈出の形も，細長い楕円形の部分をもっていて (31)とよく似ている

ことがわかる。

以上のほか， Plate IIIに示したような混合核，又は PlateVIII (46)のような燃焼成生

物についても電子廻析を行なってみた。 しかし， それらはほとんど sharpな廻祈環を与えな

かったので電子姐折からはその組成について有要な知見をうることはできなかった。水溶性:凝

結核については約40例の廻祈写真がとられた。そのうちわけは次の通りである。

1. 明際l乙NaClを含むと判定できたもの 6例

2. KHSO"を含むもの 2例

3. NaSO~ を含むもの 3例

4. 残りは廻析環l土出たがその数が少なかったり，該当する物質が見当らないため解析が因難なもの。

すでに矢口られている既知化合物の X一線組析による資料と比較対照して核物質の組成を十

分な精度をもって固定するためには， 少なくとも sharp な廻祈環が 5~10 本世検出される必

要がある。われわれが海霧の水溶性凝結核について行なった結果は以上の通りで，十分満足

すべき結果は得られなかった。 sharpな廻析環が得られるためには，祈/l:l物が適当な厚さに

depositしてくれることが必要で，“しみ"のように非常にうすいものや， 逆に massiveな厚

みをもっ場合には成功せず，核物貰のうちで適当な厚さをもった一部分が検出できるに過ぎな

い。また，数種類の化合物が同じような割合で混在している場合には廻祈環は重なるので電子

線廻析による解析は更に困難になる。但し，雪の中心核のごとく，比較的単一成分の固態物質

が核になっているような場合には，電子廻祈法はかなりな成功をおさめているようである 12)1")。
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11. 凝結綾の顕微化学分析

電子顕微鏡によって凝結核を水溶性物質と非水溶性物質とに分けることができ，電子顕微

廻析によってある程度，核物質の化学組成に対する知識を得た.しかし，これでもまだ十分なも

のではない。残されている方法は，凝結核1個 1個に直接試薬を作用させ化学分析を行うとい

う方法である。最近の雲物理学の発展は大気中に慰霊;している micron-又は submicronsize 

の微粒子そのものを直接化学分析する技術を発達せしめた。 Clozier，Seely刊は，数種類の化

学:試薬を入れたゼラチシ膜に大気中の粒子を附着させ，化学反応によって生じた depositを位

相差顕微鏡で検出して粧子の組成と定量を行うことを試みた。 試薬と反応して空Cた deposit

はもとの粒子に特有な色を呈してゼラチンl漢に2次元的に拡がり haloを生ず。この haloの大

きさはもとの粒子のもつイオ γの量に比例する。この方法を“halo法"という。この方法は枝

子の定性，定量分析を同時に可能にする。 彼等は halo法によって大気中に懸垂している塩化

物，硫酸塩，硝酸塩，アシモニクム塩，其の他の重金属粒子までも検出した。しかし， この方

法は光学顕微鏡によって haloの直径を測るのであるから当然顕微鏡の分解能と収差による制

限を受け， 1-2μ以下の粒子は検出出来ないことになる。J.Lodge， B. Tufts 5)等はこの方法

を発展させ，電子顕微鏡をつかって haloの直径を測り，更に細かい微粒子の化学分析を行な

うことを試みた。電子顕微鏡の場合，ゼラチン膜は支持膜として使えないので特別な試薬が考

案されたー すなわち， Cl〆に対しては珪弗化水銀が，硫酸塩に対してはパリクムと硝酸鉛の飽

和水溶液がそれぞれ使用された。これらの試薬によって生じた特有な反出生成物を電子顕微鏡

で検鏡するのである。しかし，現在のところまだこれらの J]法は“試み"の段階にあり，尚将

来の研究結果を待たねばならない。

著者-は， J. Lodge， B. Tafts等とは独立に，数年前より micromanipulatorを使用して凝

結核に試薬を直接作用させ，電子顕微鏡下でそれらが試薬に対しどのような化学反応を呈する

かを調べてきた。ここではそれらの 2，3の結果を報告しておこう。

Plate VIIの(42)は水蒸気の凝結によっても変形せず， また電子線、廻析によっても環を示

さない典型的な水にとけない核である。7vから判断しても燃焼生成物とみられる物質でらる。

上方の票、い縁は支持台(トレーガー)の孔の周縁である。 このトレーガーを電子顕微鏡か

ら耳元出して光学顕微鏡の載物台にのせる。そしてレシズをのぞきながら micromanipulatorを

つかって 10%の硝酸を核の上に加える。勿論，この際，核そのものは光学顕微鏡ではみること

はできない。しかし，われわれは，トレーガ{の膜面にこの核を含んでいた霧粒が附着した瞬間

の写真がとってゐるのでそれを参考にして，その霧粒が附着していたと思われる場所に霧粒と

ほぼ同じ大きさの硝酸の滴をかけてやればよい。この操作のできる装置ーが micromanipulator

である。硝酸の滴は尖端会細く引いたガラスの毛細管から注射器によって押出される。硝酸の

滴をかけ十分反応させてから再びこれを電子顕微鏡にかけてみたのが PlateVIIIの(43)であ

る。 2つの写真を比べてみると，核物質の外形は全く変化していないが，硝酸をかけたあとの核
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の周辺のゴロヂオン膜の上には一面に無定形な瑳点模様の析出物が広がっている。この析出物

は，硝酸の滴があやまってトレーガーの孔の)，!i]縁にふれ九ためにトレーガーを造っている金属

(真鍋)の一部が硝酸にとけて膜面に広がったものである。硝酸は金属を溶解したが，核物質は

とかさなかったのである。 PlateVIIIの(44)はやはり水にとけない核の一種であって，小さな

黒い粒子が楕円形の環状にならびその周囲にうすい haloのLみが depositしている。 これに

10%の硝酸を作用させたのが次の (45)である。環状v乙ならんでいる粒子群は硝酸には全く反応

を示さないがうすい halo状の depositは完全に消失してしまった。この halo状の depositeは

水蒸気の凝結によって全く変化を受けなかったものである。|摸面には硝酸と反応した物質が一

面に分散している。

Plate VIII (46)は典型的な水にとけない燃焼核である。多分カーボン粒.子が主成分であろ

う。これに硝酸を作用させたのが同図(47)である。核の大部分は硝酸には溶解されないでもと

のままであるが，核の一部に何か硝酸にとける物質が含まれていたとみえてその部分だけが康IJ

しく反応し，とげた物質が膜百にしみ出している。

以上rt，主に水にとけない燃焼核の硝酸に対する反応を調べたのであるが，次に水にとけ

る核は硝酸にはどのような反応、を示すのであろうか。

Plate VIII (48)は典型的な水溶性凝結核で海塩核とみられるものである。 これに硝酸滴を

かけたのが PlateIXの(49)でゐる。核物質はほとんど完全に硝酸にとけ， 膜面にうすく拡が

りあとには僅かにもとの depositの形を示す輪郭だけがのこっている。われわれはさきに水溶

性凝結核に対して強い電子線がゐfこるとその表面に contaminationによって水にとけない膜

ができ，あたかもレプリカに似たものを生ずることがあることを注意した。この輪郭はまさに

それであって，この膜はかなり安定で内容物は完全にとけているのに，この輪郭だけは硝酸に

ほとんど浅されていない。

Plate IX ¥50)は vitreousな状態にあると考えられる水溶性凝結核である。このものに硝

酸を作用させたのが同図(51)である。 円形の haloの周縁にある黒いカーボシブラック状の粒

子だけをのこしてあとは完全に硝酸にとけてしまった。膜面には反応生成物が広くうすくひろ

がっている。

Plate IX (52)はこれまでの伎と呉って土壌物質とみられる非水溶性絃である。 これに硝

酸をかけて反応させたのが同図の (53)であって，核の周辺部は硝酸にとけ，溶解した物質が長

くすそをひいて膜両に広がっている。また (54)はカオリシ系の粘土物質とみられるもので硝酸

によりその表面がエッチされているのがわかる。

III. 電子顕微鏡からみた海霧の凝結棲の構成

これまで大気凝結核の主要な起源として考-えられてきたものは，海洋と，自然または人為

的な燃焼生成物及び地球の表土であるo 以上のような実験的研究を基礎にして電子顕微鏡で検

出してきた凝結核を，大ざっぱでらるが海塩核，燃焼核，土壌核の 3つに分類してみよう。分



核 [例 Plate 1， II， V， …・・・]

1. 水蒸気の凝結によって形を変えるもの.凝結，再結晶のくりかえしで残溢が海塩It特徴的な立方

状または十字形の orientationをとるもの。

電子廻析環が NaCllt近い商間隔を与えるもの。

3. 核l乙凝結した水滴のR.H.I乙対する decay曲線が， 75-70%以下で一定になるもの。

焼核[例 PlateIII及び VIIの (42)，VIIIの (43-47)]

1. 水蒸気の凝結によって形を変えないもの。

2. 外観が一見してカーボンブラックまたはタール状にみえるもの。

3. 硝酸にほとんどおかされないもの。

嬢核[例 PlateIX (52)] 

1. 水蒸気の凝結で形を変えず外形が岩石，粘土鉱物のようにするどい輪廓を示すもの。

2. 硝酸におかされるもの。
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類に際して考慮した条件は次のとおりである。

塩海

2. 

燃

土

以とのことがらを考慮、して，合計255個の凝結核の観測結果を分類してみたのが第10図

及び第 11図である。

第 10図で，横軸には凝結核を含んでいたもとの夜、粒の直径，縦軸にはその霧粒.の蒸発残誼

の大きさが μ であらわしてある。点、は一様にちらばっていて，核の大きさと，もとの議粒の大

きさとの聞には一義的な関係がないように忠われる。このような寺実は，すでに第4閲の凝結

試験で明らかにされているが，これに，捕捉した瞬間の霧粒の大きさは核の大小によるのでなく
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霧粒が生れて現在までに経過した時間一Lifetimeーに関係することを意味している o 第10

図で，核の大きさが 1μ のところに績線を入れてみると，一見して毎塩核のカテゴリーに入

れた水溶性凝結核は 1μ 以上のものが多く， 燃焼核に属するものは 1μ 以下のものが多いこと

がわかる& 右下に， 参考のために， H. L. WrightとH.Kohlerの観測した枝の大きさを矢印

で示した。

第 11図は，第10図の結果を集積しヒストグラムにかき直したものである。分類は燃焼核

海i語核，土壌核の・3種類にした。 ここにかかげた試料は， われわれが 1956年までに調査した

核の総数255個についてのものである。これらの核については，水蒸気の凝結による再結晶，

マイクロマニビューレーターによる化学処理の変態，暗視野撮影，乙/ヤドーイシグ其の他の写真

を加えると撮影された電子顕微鏡の写真乾板の総数は合計 1021枚に達した。 255個の核の内

訳は次の通りである。

総数 255個

1. 燃焼核 130個{水蒸気の凝結で形を変えない核)

187個…・・・カーボンブラック叉はターJレ状粒子とそのまわりに halo状のしみをもつもの。
l43個…-・しみを持?こないカーボンブラック叉はタール状の粒子，硝酸i亡とけない。

2. 海塩核 107倒(水蒸気の凝結で形を変えるもの)

(30倒……再結晶によって立方状結晶叉は十字形結晶を折出したもの。

i6個 電叩で確ーaClの p…の山の
71個・・・・無定形のもの。

3. 土壌核 18伺

このよう l仁子をつくしても，これらの分類訟はまだ多少の暖昧さをふくんでいる。 しかし

ながら将来，やがてより確実な試料の集積によって改めてゆきたいと思う。

第 111部凝結核の起源としでの海洋性エアロン，.)¥..及び

不活性凝結按 (inactivenuclei)の研究

1. エアロゾ)¥..に関する c.Jungeの最近の研究

大気凝結核が 10-11g程度の海塩粒子でまかなわれているという“海塩核説"に対しては，

Simpson の有名な反対論がある。その論旨の一つは，もしそのような大きさの海塩紘子if~海水

の disintegrationによって勺くられているとすると，もとの海水滴の大ささは 1μ 又はそれ以

下の大きさでなければならないことになる。そのような微滴を海面からひきちぎるに必要なエ

ネルギ{は表面張力のため非常に大きくなるから，自然風力ではそのような微滴はっくり得な

いという点にあった。其の後，海水泡が破裂するとき 1μ又はぞれ以下の微滴が大気中に放

出されるという説が出さわしたが，まだ実証されるにいたっていない。また，海水の蒸発に伴な

う海塩微粒子の大気中への離脱も完全に否定されたし，また，大きな海水滴が空中で蒸発乾回

するとき細分化して 1μ 以下の海塩微粒子をつくるとする分裂説も確認されていない。 こ.のよ
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うなことを考え合せると，現在のところ 1ρ 以下の海塩粒子は大気中に存在し件ないよう

にみえる。最近， この考えさと更に裏付けるような実験が C.Junge1r.)によって行なわれた。

Jungeは，大気中のエアロゾノレ粒子を特殊なカスケ{ドイシパクターを使用して，これを大き

さによって分別捕促し，その各々について化学分析を行なったのである。 Jungeのイジパクタ

~trt ， 2つのスリットが直列にならんでいて，第1のスリットは巾 0.85mm，第2のスリット

はrlJ0.2 mm，長さは何れも llmmであった。夫々のスリットのすくうしろには捕築用の清浄

なガラス板 i~;~おかれる。空気は第 1 スリットから吸込まれ，第 2 スリットを・通って外に排出さ

れる。空気の流量を400ccjsecにすると直径ポ1.6μ 以上の大きい泣子は第1スリットで，直

径メ1.6μ 以下の小さい松は第2スリットに捕捉される。彼はこれらの試料を蒸溜水でとかし

て化学分析を行なってみた。 その結果， 直径が1.6μー以下の小粒子だけを集めたグループはほ

とんど硝酸ア γモニヲムからできていて NaClは含まれていなかったが， 直径が1.6μ 以上の

大粒子を集めたものには，硝酸アンモニクムの他に NaCl;が特徴的に見出されたのである。こ

のような結果は大陸性気回についても海洋tl，気団についても全く同じであった。このとから

Jungeは，海水が風で吹きちぎられて大気中に搬出されてゆく海塩粒子の大まさは， 直径が

ほぼ1.6μ 以上の大ぎいものだけに限定されるだろうという説を出した。

われわれは，第91:2<JのAにおいて， 水溶性凝結核の残澄の大きさは 1-2μ のところに分

布の山があり，円形のしみをもり混合肢では0.5-1μ のところに山があってそれより 1桁小

さいことを示Lた。 この二つのグループは電子顕微鏡的には PlateI-H，及び PlateIIIに示

すごとく一見して全く違った様相を呈するものであった。 また，第 11図の分類で，われわれ

はこのような水溶性凝結核を一応海塩核であると定義した。この定義は勿論便宜的なものであ

って総ての核が真に海塩紅子であることを意味していない。なぜならば燃焼によって生成され

る核のなかにも水溶性核は存在しうるからである。ここ -eわれわれが， Jungeの考えを一応ネ

認するとすれば，われわれがこれまで電子顕微鏡で観測してきた水溶性凝結核のうちどの大き

さまでを海塩核とみなしう 3かを考察してみることにしよう。

第 12図で，A (斜諌で示す)は，これまでわれわれが観測してきた 107悩の水溶性凝結核

の核残澄の大きさに対する分布曲線で，横軸の chlorinityのスケーノレと共に第9図にすでにか

かげたものである。 107個の試料は全部最初の核の写真と同時に水蒸気を凝結させたあとの変

形の写真がとってあるので， このなかから特に次のようなものを選びMす。すなわち，最初Jか

ら残澄が NaClのもつ特徴的な立方状の (100)の結晶画， または十字形の結晶を示しているも

の，最-初は無定形であっても，水蒸気の凝結と再結晶でそのような結晶を析出したもの，電子

砲折環が確実に NaClの patternを与えたものなど前頁の表の 2のうちから 36個の試料を選

び出し，それを大きさ別にして書き入れたのが第 12図の曲線 B(点々をわーって示す)である。

斜線の部分は残りの 71悩で，再結品させても結晶を析出しない無定形の組成は明らかでない

が，水に溶ける性質をもった凝結核である。その大きさは 1-3μ のものが多い。しかし，この

大き.さは↑レーガーの膜面上で測った残溢の大きさで真の大きさではない。このような核が湿
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第四図 凝結核の残澄の大きさとそれが湿った大気中で示す液1商の大きさ

った大気中tc.懸垂しているときはどれくらいの大ささになっているであろうか?これは大体

次のようにして見積ることができる。例えば，電子顕微鏡の視野で核残誼の大きさが 1μ の水

溶性核があったとする。 その大きさは， ch.1orinityのスケーノレに換算すると 2.5X 10-14 gであ

る。 これが球形で， ρ=2.16， salinity /chlorinity = 1.8の海塩結晶であったとするとその直径は

約0.43μ になる。この粒子は，空気のR.H.が40%→70%まで上昇してもほとんど大きさに変

化はないがR.H.が73%になると急に activateされ液消化して直径が 0.75μ の dropletにな

る。更にR.H.が増えてゆくとその直径はますますたきくなり第 12図の下の曲線(a)のような

経過をたどるだろう。同様に，核残誼が 2/1のものは， chlorinity のスケーノレで 2.1O -1~gであ

るから，球形の海塩結晶だとすればその直径は 0.83μ となるe このものもR.H.が 73%で

activateされ液滴化して，其の後はR.H.の増大と共にその成長曲線は (b)の経過をたどるで

あろう。核残澄ぷ3μ，4μ の場合も同様にして同じ図の曲線(c)，(d)にR.H.に対する成長経

過が示されているへところで ]ungeは，海塩松子は直径が1.6，/以上の大ぎなものに限ると

特 乙の成長曲線は荻原，大喜多17)の式によって計算した。即ちある相対湿度 H で平衡にある海塩滴の半

径 Tとそれが結品化したときの半径m との比は

;0 := {盟出『m
j-H 

で与えられる。ここに ρ。は海塩結品の密度である e
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云づた。 ]ungeがエアロゾノレ粒子を捕捉したときの大気の RH.はおよそ80%ぐらいであっ

たから，同じ図からR.H.80%で直掻が1.6μ の液滴になっている海塩のもとの結晶の大きさ

を逆にたどると 0.83μ である。これは，われわれの電子顕微鏡て1則った残誼で‘いえば2μ の大

きさに相当する。 ]ungeの結論に[ょとうとすれば電子顕微鏡で観測された残、盛が2μ 以下の小さ

な凝結核のなかには海堀粒子14:.全く含まれていないと考えなければならない。勿論，この 2μ

という限界値;玄関題の性質からいワて，そう sharpなものでなく，かなり巾があるとみるべき

である。 しかしながら， Jungeが化学分析から引出したうえの結論は，われわれがこれまです

すめてをた凝結核の組成の判定に大いに参考になるであろう。

われわれは， C. ]ungeとほぼ同じイシパクタ{を試作して，われわれがこれまで司海}号の

観測をつづけてきたと同じ場所(北海道厚洋海岸)で， 海洋性エアロゾノレを分別捕築し， その

電子顕微鏡的観測を計画したのは，これらの特徴的な組成の若が電子顕微鏡の視野でどのよう

にあらわれるかを明らかにせんとしたからでおる。また，同時に，同じイシパクタ{によって

海議がかかっているとき，主主粒を全部取除いた空間のなかに湯校になりえないで汗んでいる不

活性核 (inactivenuc1ei)を捕えその電子顕微鏡的視察も行なった。これは，認を粒に成長しi与た

核と，成長し符なかった核との間にどのような差違があるかを知っておくことが海議の発生機

構や凝結現象の解明に重要であると考えたからである。

11. インパクターの構造

大気中に懸垂している大きさが 1μ又はそれ以下の微粒子は捕捉本が極端に小さい。それ

第 13図 携帯用インパクター
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故，それらを能率よく捕捉するためには粒子を含んだ空気を高速度で捕捉面にたたきつけなけ

ればならない。 これがイシパクターである。 第 13図は著者が試作した携帯用インパクターの

外観を示す。 Aが2段スリットをもっ捕集器，Pは空気を吸引するためのポンプで，容量 100

ccの注射器2本が並列に取付けられていて， ハンドノレHにより同1]寺に動かされる。 ピストシ

は最初の位置から手によってできるだけ急速に“止め"Xまで引抜かれる。その際空気は A

のスリットを通って約234ccが吸込まれる。 引抜いたピストシはゴツク Kを開いて手早くも

との位置に返され，再び引抜かれる。ハンドノレHの一端にはブラ iIュ電枢 C1が，台の上には

固定電極Ceがとりつけられていて， ピストンの引抜きに要する時間7J"';.電気的に測定され， こ

れによってストローグに要する時間を一定lこ保つよう練習することができる。

I/I/cle， lmpo.け er-

-4師一ー一一一世

第14-図 インパクターの構造

7"，.， xa5"，m 

9mmX 0.25m.岬

第 14EXJは，捕集器 (Nudei;jmpacter}Aの構造を示す。 A"A2 ii:夫々直列に連結‘された

第 1スリット，第2スリットで別々に取外すことがでまる。第1スYット S1はrlJ0.5mm，長

さ7mm，第2メリット 52は1110.25mm，長さ 9mmが2本あけられている。 51> 5.の直後

十こはそれぞれO.5mmの間隙をおいて清浄にされたガラス板 G1，G2が取付けられている。 吸

込口 Oはゴム管でポシプに連結される。エアロゾノレ枝子はスリ y ト5]>5ョを通って，G1， G2 

の上にた Lきつけられる。 第2スリッ}の下の部屋 Bの裏面と lmmの間隙をおいて， うす

い鋼鉄板 Pが電気的に絶縁してとりつけられているが， これはピストンを引抜いた瞬間に生

ずる Bの内部の圧力降下を測定するためのものである。 Pの内側は小孔 Hj> H2を通じ B と

つながっている。 pとB とは電気蓄電器を形成しているのでBの内部の圧力が下ると Pはへ

こみ電気容量出増える。この電気容量の変イじは直ちに増1')1されてオッ νログラフに記録され

る。 オッジログラフには， 同時に第12図で示したピストシの動く速さを測定するための電極
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第15図 インパクター内部の圧力降下とピストン
の吸引速度を示すオツシログラム

Cl' C2が連ながれている。それ故，オッ i/ログラムにはピストンを引抜いた瞬間の impacter

内部の圧力降下と同時にピストシの動く速さが記録される。

第 15図;:1:， そのオッ i/ログラムを示す。 オッ νログラムは，第1スリット，第2スリッ

トが直列に連結された使用状態における Bの内部の圧力降下の模様を示す。 オッi/ログラム

の一番上の記録はピストシの動きを示すが， startがピストシの引始め， finishが止めXま

で引抜いた終点を示す。一番下の点の列は時間の表示で1間隔;)';1/100秒、である。従って，ピ

ストシは約3/10秒、で引抜かれたことになる。 それに対応する第2スリット内部の圧力降下の

様子浪曲線 Pによって示されている。 すなわち， ピストツが引抜かれ始めると同時に内部の

圧力は下り始めピストンが最後の止め Xに到達した瞬間に最大値に達し， その後はなだらか

に減少してゆく。 すなわち， ピストンカ'Jとってから約2/10秒おくれて圧力降下は零になった

のである。 したがって 1回の引抜きによって 234ccの空気が約5/10秒間でスリットを通過し

たことになる。われわれは現地へ観測に出かける前に，この装置によって充分練習を重ね，ピ

ストシの引抜きに要する時聞を一定に保つことができた。

111. インパクターて‘分別捕担された粒子のスベクトJI，

スリットを通り抜けた空気流は高速度でガラス板に衝突し急に流れの向ぎを変える。その

時大気中に懸垂して1いた粒子は慣性のためガラス面にた L きつけられる。R.H.が80%以上だ

と大ていの粒子は多かれ少なかれ液滴化しているので，はねかえることなく大部分ガラス函に

粘着する。 どの位の大きさの粒子まで捕捉されるかは Jungeの簡単な考察に従えば，空気の

吸引量を(þ cm~/sec，スリットの IIJ を scm， 粒子の密度を d とすると両面司に比例して与え

られる。 Jungeは@ニ400cm3/secとすると， 1110.85 mmの第1スリットでは直径1.6μ以上

の粒子， rt 0.2mmの第2スリットでは1.6-0.2μ の粒子を分別捕捉できた。 われわれのイシ

パクターでは第1スリットとして巾 0.5mm，第2スリットとしてr1J0.25 mmが使用され，空

気は5/10秒間に234cm~ が吸込まれたから平均流速は 468cm¥jsecであった。本部ではこのイ

シパクターの分別捕捉性能を検討してみよう。
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j享洋海岸で援のない塁'天第 16関は，

のHR.H.95%のときサンプリシグした;入

料で，第 1 スリットのガラス板を実験~で

策 1図の恒温恒jii糟に入れ，

95%にしてしばらく放置したときの写真で

もとのR.H.

ある。暗視野照明がほどこされているから

R.H.95%で activateされ液消化した総子

白い点線

長さ 9

は白く輝いてーチIJに並んでいる。

で囲んだ細長い矩形はrlJ0.5 mm， 

mmの第1スリットの寸法を画き入れたも

のである。ガラスlliiに衝突捕捉された松子

は，スリットを通過する空気流のくびれと

粒子自身の慣性のために実際のスリットの

寸法よりは小さな面積に集中して捕捉され

ている。これだけの粒子を捕捉するために

ピストンは 10回，合計2340CIがの空気が

吸込まれた。写真にみられる他の 2本は，

ガラヌ板を少しずらせて夫々 impactした

ものである。

第 17図， Aは第 16包lの第1スリソト

の一部分を吏に拡大したもの， Bは，同時

にえた第2スリットの捕捉松子を向じ倍率

で拡大したものである。(スクーノレ 1悶盛Z

10μ)一見してわかることは第1スリット

にはR.H.95%で大さな水滴にまで成長し

うるような粒子が捕捉されているのに，第

2スリットにはそのような巨大粒子は全く

捕捉されていないという点である。写真は

培視野照明で撮影されているからコントラ

ストは明瞭である。われわれは倍率を上

げ，直筏が 1μ の大きさのものまで正しく

計測することができた。

第四図は， 第 1スリット及び第2ス

日ットの捕捉粒子の大きさの分布曲線を示

すものである。横軸は粒子の藍径を 1μ の
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(A) (B) 

第 17図 策 lスリフト (A)，第2スリット (B)に捕提された粒子の拡大写真
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第 18図 第 lスリット及び第2スリットの捕捉粒子の分布曲線
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間隔でくまって示す。縦軸は，第 1スリットでは全計測粒子数 1189個，第2スリットでは計測

総数1038個についての頻度を百分率で示してある。第lスリットは直径が 2-4μ の粒子が最

大頻度を持ち，直径の大きいものは 20数 μにまで及んでいる。 これに反し，第2スリットで

は， 直径が 1μ 以下の粒子が圧倒的に多く 1ρ 以上の粒子の頻度は急速に小さくなり， 5-6μ 

以上の粒子は全く捕捉されていない、 この図から分布曲線のすそは多少重なっているが，第1

スリットでは主に直径が2-3μ 以上の紘子が捕捉され， 第 2スリットでは直径が 1-2/1以下

の粒子が圧倒的に多く捕捉されていて分別効果がわかるであろう。第1スリッ干の粒子群に対

しては，われわれは，等圧法によってR.H.と平衡を保つエアロゾノレ粒子の直径を観測した。

その 1例が同じ図に示されているが， これから判断すれば， もしR.H.80%になったときの

第1スリットの分布曲線は，点線で示したように全体として直径の小さい方へずれてゆくであ

ろう。

IV. 分別捕捉されたエアロゾJl，.の電子顕微鏡による観察

本節では，第1スリ y ト及び第2スリットによって分別捕捉されたエアロゾノレ桂子の電子

顕微鏡による観察法ならびにその結果についてのベる。試料は普通のスライドグラスの上に捕

捉されているので遣うるから，これはそのままでは電子顕微鏡にかけるわけにはゆかない。それ

でレプリカフィノレムによる転写法がとられた。この方法を説明するまえになぜこのような子段

が選らばれたかについて簡単にのべておとう。

通常，電子顕微鏡用の試料をつくるには，これまでのベてきたようにトレーガーの kにコ

ロデオシ膜又はブオノレムパ-)レの薄膜を張ってこのうえに試料をのせるのが普通のやり方であ

る。 しかし， エアロゾノレ粒子を捕捉するためには高速度で空気を吸込んで粒子を impactさせ

なければならないので，支持膜を張ったトレーガーでは空気流の衝撃のために膜がやぶれてし

まう。その結果，捕捉速度をあまり大きくすることができなかったことは第I部，第V節で

のべた。そこで，高速度で枝子を安全にコロヂオン膜の上にナンプリングする一つの方法とし

て次のような手段が考えられた。先ず，清浄にされたガラス板のうえに予めゴロヂン液をぬっ

てうすい膜をつくっておきこのうえに松子を impactさせるら コロヂオシ膜はガラス板に密差

しているのでやぶれる心配はない。次にこの膜の端の一部にきずをつけ蒸溜水に静かに浸して

ゆくと膜はガラス板からきれいにはがれて水面に浮ぶ。これをト ν{ガーですくい上げればよ

いわけである。ところが非常に工合の悪いことは，海洋性エアログノレのごとく水溶性位子が多

い試料では，コロヂオ γ膜がガラス板からはがれて水面に浮んだ瞬間に，大部分の粒子は膜を

通して蒸溜水のなかに di任useoutしてしまいトレーガ{で膜をすくい上げ乾燥させたときに

は水に溶けない桂子だけしかのこっていないことになるふこのような理由のためにわれわれは

転写法を採用することにしたのである。

スライドグラスのうえに捕捉された粒子を電子顕微鏡で観察可能な厚さの膜に転写するに

は次のようにする。まず，市販の描酸セJレロ--li系のレプリカフィルムを適当な寸法に切り，
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第四図 エアロソソレ粒子のレプリカフィルムによる転写法

これを酪酸メチノレ液に瞬時浸して直にスライドグラスの試料面にはりつける。第四図(1)及び

(2)がこれを示す。暫くすると酷酸メチノレは蒸発するのでレプリカフィルムを静かにガラス面

からはがす。このとき，ガラス面に附着していた試料の大部分はレプリカプィノレムの方へ移行

するが，ガラス面と強固に粘着している試料はとれない‘でそのまま残る。しかしこの場合に

は，その外形が negativepatternとなって filmの方にレプリカされる (3¥次に， このプィノレ

ムを真空蒸j音装置に入れ，先ずカーボシを蒸着させ次i'-i/リカを蒸若させる (4)。すなわち，レ

プリカフィノレムの試料面は carbon-silicaのうすい膜で覆われたことになる。次にこれをとり

出して酷酸メチノレに入れると， i~昔酸セノレローゼは完全に溶け， あとには丈夫な carbon-silica

の支持膜だけが残る。この膜には勿論もとのスライドグラスのうえの試料が完全に転写されて

いる (5)0次にこれをトレーガーですくい上げ電子顕微鏡にかければよいa この方法では水を全

く伎わないから水溶性エアロン必ノレが失われるおそれはない。

i) 第 1スリットのエアロゾノレ

Plate Xの(55)及び (56)は， 第 1スリットに附i音した巨大な海塩粒子のレプリカ写真であ

る。典型的な十字形結晶を示す。結晶を除いた地肌の不規則な小さい突起や凹みはおそらくナ

ンプリシグに使ったスライドグラスの表団の構造を示すものと忠われる。

Plate XIの(57)-(62)までは同じスライドグラスに捕捉された第 1スリットのエアロゾノレ

の写真で， (57)は， (55)， (56)と同じく巨大な海塩のト字形結晶のレプリカ写真である。おそら

くこれらの結晶はガラス面にしっかりと粘差していたとみえて， レプリカプィノレムをはがした

ときその外形だけがフィノレムに忠実に転写されたのでらる。 したがってこれらの結晶の写真は

すべて negatlvepatternになっている。 ところが (58)-(62)の写真は，ガラス市に附差してい

る粒子がレプリカフィルムをはがすとき，もとのままの形でフィノレム側に移行したものであっ

て粒子そのものを示すものである。 (58)は四角な (100)の結晶画を示す海j猛粒子であると思われ

る。黒い四角な結晶の周囲に円形に無数の微粒子が depositしている。試料には 200 の角度でν
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ヤドヲイシグがほどこしてあるが，不思、議なことにこの四角な結品は同囲の微紘子に比べて陰

影がほとんどみとめられない。換言すればこの結晶のj享さは極めてうすいものと言えるであろ

う。 (59)はガラス状態-vitreousな状態にある粒子である。同様のものは海湯の凝結核にも見

出されることはすでに示した。 (60)はきわめて薄い円形のしみのなかに，一見して hexagonal

にみえる細かい結晶が 2個ずつ対になって析出していることがわかる。 (61)も中央にほとんど

ジャドーのかからない薄い粒子をもっ depositの写真である。周囲に円形に分散している紘子

は何れもかなりな高さをもっていることがνヤド{の長さから推定される。 (62)はうすい円形

の haloを持つ粒子-であって混合核の一種ではないかと想像される。 以上はすべて第1スリッ

トで捕捉されたエアロゾノレの代表的写真であって，その形態から判断してこれらはほとんど水

溶性物質であろうと考えられる。

ii) 第 2ス日ットのエアロゾノレ

Plate XIIの(63)-(68)までは， 第2スリットで捕捉されたエアロゾノレの代表的な写真を

示す。 (64)を除去何れも水にとけない燃焼成生物であることは異論はないであろう。 (64)は組

成は明らかでないが dendriteな結晶を示す核である。 とのなかで(65)と(66)の粒子は，その

周囲にこれらの粒子から溶出したと思われるうすい“しみ"をもっている。 (68)の写真はさき

に示した海塩の十字形結晶の場合と同じく negatlvepatternの写真で， この球形枝子tよ強

固にガラス面に粘着していたため，フィルム側に移行できず外形だけがレプリカされたもの

である。 かなり厚みのある粍子であって， negative patternの中央部はやぶれて干しがあいてい

る。

以上のごとく，第1スリットに捕捉された桂子と，第2スリットに捕捉された紘子との電

子顕微鏡写真を比較してみると，その様相は疑いもなくはっきりと異なっていることがわかる

であろう。すなわち第1スリットに捕捉された松子はその depositは明に水溶性のものが多

しかっ残澄の大きさもまた大きい。これに反し，第2メリットに捕捉された粒子群には燃焼

成生物が多く，その大きさは小さい。とくに，第1スリットに見られたような海塩の十字形結

晶は全く観測されなかったのである。 これらの事実は Jungeの考えをある程度裏付けている

ように忠、われる。

v. 不活性凝結按 (inactivenuc1ei)の電子顕微鏡による観測

以との各章，節にわたって， われわれは海霧の凝結核及びそれらの核の sourceとみられ

る海洋性エアロゾノレについて種々比較研究を行い，両者の相互関係を知るための若干の資料を

えてきた。しかしこれらの資料はまだ十分に完全なものであるとはいえない。なぜならば，わ

れわれは，海霧がかかっ℃いるとき，その霧粒と霧粒との空間に，霧粒に成長しえないでうか

んでいる佐子一inactivenuclei は如何なる性質をもつものであるかについてまだ何の知識も

得ていないからである。本節ではこれらの枝子の実体を明かにしで本論文の結びにしたいと思

う。
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不活性核のサンプリングは次のよ A 

うな方法で行なった。 先ず第 13閃の

イシパクタ{の Aのタト側に日のまIIIか

いハシカチを2枚重ねてかぶせ，外側

から聞くしばる。更にその外側にガ{

ゼを 4枚重ねてしばる。これを浪い霧

がかかってきたとき(夜間の充分i~ll~つ

ときがよい)タトに出して，エアロゾ

ノレを捕捉したとき?と同じ!要領で』践を含

んだ7E気を強く i以込む。持位はほとん

ど完全にガ{ゼとハシケチで泌過され

るから，インパクターの第 1スリット

及び第2スリットのガラス収のうえに

はガ{ゼやハシケチを通り抜{すてきた

不i舌性核だけがとらえられる。 l;:fのお11

いハシケテ 2枚，ガーゼ 4枚重ねれば

法通の湯粧は完全に泌過できることは

別の方法で予め確かめておいたc

第 201~'Zjの写真は， ガラス板に

impactした不活性核の試料を実験室

でつl立j副部!12槽に入れiW支をもとの 100

%に{呆って約1時間放置したとまの写

真である。図において Aは第 1スリ

ット， Bは第2スリッ 1・に捕えられた

不活性核を示す。 無数の微枝子が組lい

千日:状にならんでいるのがみえる。濃度

の濃い方から番号をつけて 1，2， 3と

すると， 1は合計7320cmヲの空気を吸

引したときのもの 2は4900cmヘ3

は2340cm3の24気を吸込んだときの

ものである。捕J足された:佳子数i土吸引

空気量に比例して増大している。間関

C(主，不活性核の1;fJ1スリットの粒子

を拡大したもので， R.H. 95%に保たれ

ているが，ほとんど水蒸気の凝結はみ

B 

C 

第:w図 第 lスリット及び第2スリット

i乙捕捉された不活性凝結核
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られず同じ混度む第17凶の粒子に比べると直径は，あまり違わないことがわかる。吏にR.H.

を100%に保って長時間放置してみたが直径は僅かに増大しただけで霧粒への成長はみられず

その直径はほとんど不変に保たれた。 PlateXIII の (69) ~(74) は， 前節にのべたのと同じ方法

で]!tOスリットに捕えられた不活性核をレプリカフィノレムに転写して得た電子顕微鏡写真で

ある。 (69)は，かなり厚みのある燃焼成宝物 (νヤードーの角度は200) と，ガラス状態にある

と思われる円形の物質とがみられる。この円形の vitreousな物質の周囲が丸く凹んでいるの

は転写の際，試料の;享みでレプリカフィノレムとガラス板との聞に空聞を生じたためと思われ

る。 (70)，(71)は不活性核のうちでもっとも普通にみられた燃焼成生物の写真である。 (72)と(73)

はこれもしばしば検出された vitreousな状態にある核である。両方とも内部構造をもってい

て，半透明なガラス状物質のなかに結品ちしきものが析出し始めている。 (74)はカオリシ又は

粘土鉱物の微粒子ではないかと想像される。

Plate XIlI に示した不活性核の手真をみると， Plate X， XIに示した海洋性二口アロゾノレの

第 1スリット[乙捕えられた巨大粒子とは様相の上ではっきりした差があるが， Plate XIIに示

した第2スリットのエアロゾノレやまたは，われわれがこれまでに海霧の凝結核のなかにしばし

ば見出してきた燃焼核とはそう本質的な差はないように思われる。むしろ， Plate XIlIの (72)，

(73)のような核は吸湿性にとんでいて当然凝結核として働きうるもののように思われる。それ

ではなぜ，このような核が海誇のなかで不活性のままにとどまっていたかということが問題

になるであろう。これに対しては，われわれはまだ完全なる解答を与えることはできない。し

かし，次のような想像はゆるされてよいであろう。すなわち，大気の J湿度が高くなってゆく

と，先づ第1スリットの巨大核が液i商化して湯紘忙なる。しかしこれらの託子の大気中におけ

る濃度は少ないため混度の上昇を喰止めるに至らない。湿度が少しでも過飽和になると，数多

く存在すると三与えられる PlateXII~XIII 示す如き粒子のうち何割りかが chance で actívate

されて議粧になる。水蒸気はどんどんこれらの粒に凝結して水滴は成長し湿度は 100%に下っ

て所謂ここに霧が形成される。 そうなると残りの何割りかの粒子は霧位になりえず inactive

nuc1eiとして議位と議粒の聞の空間にとどまるわけである。しかし，このような考えは，電子

顕微鏡的にみた核の類似からみた単なる結論にすぎない。これらの資料が大気凝結現象の解明

のうえに少しでも役立つてゆくものとすれば著者の喜びはこれに過ぎるものはない J

この研究をすすめるにあたって常に多くの激励と御援助をいただいた次の方々，すなわち

北海道大学低温科学研究所教授堀健夫博士，北大理学部中谷宇吉郎教授，孫野長治教授，熊井

基講師，降水機構研究班(班長東北大学山本義一教授)ならびに北大電子顕微鏡研究主佐藤義

・氏に心からの感謝をささげる。とくに電子顕微鏡写真の大部分は佐藤氏によるもので，著者

の研究に対する理解とすぐれた技術がなかったならばこの研究はほとんど達成されなかったで

あろう。この研究は主として文部省科学研究費並びに総合研究費によるものである。なお，著

者-はこの研究に関述して， 1955年度に1本気象学会賞を受けた。文部当局，並びに日本気象学会
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及び北海道厚岸町北大臨海実験所に対しむからの謝意をあらわす次第である。
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R白ume

Up to present we have been carring on various measurements with respect to 

individual nuc1ei of sea fogs by means of an electron microscope. In electron micro-

scope study of condensation nuc1ei， it is of primary importance how one determins the 

nature of the nuc1eus residue obtained from each fog droplet. An inference drawn 

only from the appearance of the residue always involves some ambiguities. But if some 

subsidiary measures are taken to inquire into physical and chemical properties of the 

nuclei， they can be c1assified into certain groups， at least in a broad way， accoding to 

their similarity in character. 

The first procedure utilized was to examine the relative humidity at which the nuclei 
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wil1 be activated to form droplets. Comparison between the two electron-micrographs 

of nucleus residue taken before and after the condensation test enables one to discri-

minate between water-soluble and water-insoluble nuc1ei. If the nuc1eus in question is 

water-soluble， the two pictures will come out di任erent;the water田insolublenuc1eus will 

undergo no appreciable change during the condensation process. The typical figures of 

water-soluble nuc1ei are shown in Plates 1-11. We found， sometimes， a kind of nuc1eus 

consisting of water-soluble part and water-insoluble parts. The nuc1eus of this kind is 

the so-called mixed nuc1eus. The typical figures of such nuc1ei are given Plate 1II. 

The thin circular stain which can c1earJy be revealed by the dark field illumination 

indicates the water-soluble port.ion. T、heobservation of electron microdiffraction was 

made for 40 specimens of water-soluble nuc1ei. The results of this test were as f01l0ws: 

the number of nuc1ei having sharp diffraction rings from NaCl， KHS04 and NaCS04 was 

6， 2， and 2， respectively， while the remaining nuc1ei manifested no sharp pattern. Va-

rious examples of diffraction patterns are iIIustrated in Plates V-VII. 1n the category 

of water-soluble nuclei， some sorts of combustion products may possibly be included. 

The water-soluble nuc1ei found in sea fog， however， are for the most part to be con-

sidered as consisting of sea salt. These nuc1ei which have been found to be water-

insoluble by the condensation test may wiII be attributed either to combustion products 

or soil materials. Rigorous discrimination between these two is almost impossible as 

long as recourse is had only to electron microscope inspection. A.s a first approach to 

solution of this problem， the writer attempted to examine whether the nuc1eus in ques-

tion is acted upon by a 10 per cent solution of nitric acid. The micromanipulator is 

used for this purpose. After the reaction has proceeded substantiaIIy， the specimen is 

redried and again put under electron microscope examination. By comparison of the 

pictures taken before and a[ter the chemical treatment， one can di百erentiateacid-soluble 

nuc1ei from acid-insoluble ones. Plates VII-1X show the figuers of the nuc1ei which 
were treated with acid. 

The size of the nuc1eus residue deposited on coIIodion film regarded as a measure 

of the content of water-soluble substance in each nucleus， whose significance in r， 
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RecentIy Junge reported that there is great difference in chemical nature between 

the nucIei having diameter above 1.6μand these having diameter less than 1.6μ. We also 

have been taking much interest in the same problem; especially it seemed quite in-

teresting to see whether or not the electron microscope figure of the nucIei depends on 

their size range. We designed an impacter， by meai1s of which we obtained the speci-

men on condensation nucIei separated into two size ranges mentioned above. The im-

pactor contained two slits in series; behined each of a cIeaned slide glass was fixed 

with some cIearance， to which the impinging nucIei adhered. The specimen of nucIei 

btought back to the laboratory was placed into a glass vessel containing vapor presure 

controlling solution. The photographs of the droplets condenced on the maritime aerosol 

at relative humidity 95% are illustrated in Fig. 17 of which (A) shows the particIes 

captured by the first slit， and (B) those captured by the second slit. To obtain the speci-

men for electron microscope investigation， a replica method was applied to the surface 

of these slide glasses. When the replica film was peeled off from the slide glass， most of 

the particIes were transferred onto its surface. Thus we get on the surface the actual 

particIes plus the repIica in its literal meaning (see Fig 19). Plates X-XI show the 

electron micrographs of larger particIes captured by the first sIit， and Plate XII smaller 

particIes captured by the second slit. It is obvious that there is great difference in 

appearance between them. We also obtained by same impactor the sp巴cimenuf those 

nucIei that had not yet been activated in atmosphere of a dense fog， when the impactor 

provided with the filter composed of sheets of cIoths with fine mesh， was operated in 

the fog， they filtered through the cIoths and were captured on the slide. The pictures 

of such nucIei while put in a glass vessel with saturated water vapor are shown in Fig. 

20， and their electron microphotographs are given in Plate XIII. lt was found that 

there was no cIear di妊erencein the electron-microscope figuers between the second 

slit-nucIei of aerosols and the inactive nuclei. 
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図版説明

Plate 1 

( 1 )~( 6) R.H.70-75%で結晶化する核及びその吸湿による変形

Plate II 

(7)-(12) R.H. 70~75% で結晶化しない核及びその吸湿によろ変形

Plate III 

(I3)~(I 8) 円形のしみをるつ混合核とその暗視野写真

Plate IV 

(19-(24) vitreous状態にある核とその吸湿による変形

Plate V 

(25) -(27) N aClを含む核とその電子廻析写真

(28)~(30) 同上

Plate VI 

(31)-(33) KHSOoを含む核とその電子廻析写真

(34)~(36) Na2S04を含む核とその電子廻析写真

Plate VII 

(37)-(39) vitreous状態にある核とその再結晶及び電子廻析

(40)~(41) KHSO認を含む核とその電子廻析

(42) 燃焼核

Plate VIlI 

(43) (42)の核を硝酸(JO%)で処理じたもの

(44)~(45) 混合核とその硝酸 (10%)による反応

(46)-(47) 燃焼核とその硝酸 (10%)による反応

(48) 海塩核

Plate IX 

(49) (48)の核を硝酸(10%)で処理したもの

(50)~(ラI) vitreous状態にある核と硝酸 (10%)による反応

(52)-(53) 土壌核と硝酸 (10%)による反応

(54) 土嬢核(粘土粒子) ~ r.硝酸 (10%)を反応させたもの

Plate X 

(5ラ)~(56ì インパクターの第 lスリットで捕えられた巨大な海塩核の結晶(レプワカ)

Plate XI 

(57)-(62) インパクターの第 lスリットで捕捉した海洋性エア口、ノソレ

Plate XII 

(63)-(68) インパクターの第2スリットで捕捉した海洋性エアロゾJレ

Plate XIlI 

(69)-(74) インパクターで捕えた海霧中の不活性核 (ina巴tivenu巴lei)の写真





岩

( 1) 

(3) 

(; 

(5) 

」ιー玖

図版 I

(2) 

(4) 

( 6) 



黒鷲

(7 ) 

(9 ) 

(11) 

図版 II

(10) 

(12) 



黒岩

(13) 

(15) 

(17) 

図版 JII

(14) 

(16) 

(18) 



黒岩

(19) 

(21) 

(23) 

1M 

~吋

図版 IV

(20) 

(22 

(24) 



黒岩

(25) 

(27) 

(29) 

図版 V

(26) 

(28) 

---1A-一

(30) 



黒岩

(31) 

(33) 

(35) 

図版 VI

132) 

(34) 

←iι→ 

(3o) 



岩 図版 VII

(37) (38) 

111. 
.綱刷剛陣幽幽園開閉園・4

139) (40) 

(41) (42) 



黒岩

(43) 

¥審畳

(45) (46) 

(47) (48) 

(44) 

♂ ぺて福島、人

45義
4動脈・ 術弘アー
明暗当医学~

.1 .M. 

-1A:.叫

[~ I仮 VIII



黒岩

(49) 

(51) 

(53) 

(52) 

図版 IX

(50) 

て，

F斗.A..-，..

(54) 



黒岩

(55) 

(56) 

図版 X



山

お

わ
wa 

史以

(59) 

(61) 

図版 XI

(58) 

(60) 

(62) 



黒岩

(63) 

(65) 

(67) 

図版 XII

(64) 

(66) 

(68) 



黒岩

(69) 

(71) 

(73) 

図版 XIII

(70) 

(72) 

(74) 


