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硝酸アンモニウム煙の粒度
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Particle Size Determination of Aer.osols by Chemical 

Spot Method (II) 

Dustlet Diameter of Ammonium Nitrate Smoke 

Isamu SANO， Hiroshi OHT A， and Aichi SANO 

Following closely the methodology described in a previous report on an experiment with 
ammonium nitrate solution mist， w巴havenow performed an experiment with ammonium nitrate 

smoke 
The smoke was generat巴dby heating ammonium nitrate powder in an electric fumac巴(180'C)

and was kept in a smoke chamber to be subjected to aging (1 and 20 min) under agitation by 

stirring (60 and 90 rpm) 

The findings are as follows (1) The diameters (y) of the spors impressed on the nitron-

containing gelatine-film are linearly correlat巴dby an equation， y = 5.80 x， with thos巴(x)of the 

dustlets of smok巴thatsettes to impr巴ssthe spots thereon， the siz巴rangeof smoke being 1.5 and 

greater Based on the relation thus found， it was inferred that the shape of the spots be a shallow 

bowl. flat at the upper face and sphroidal at the lower one. (2) The mass concentration is found 

to be in the limits 0.2 and 0.4 mg/.e， it varying both with the rate of stirring and the period of 

aging， by estimating the dustlet diameter from data of the decrease in concentration during 

aging， it was shown that the figures calculated are in reasonably good agreement with those 

measured experimentally 
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先きに，筆者らは，硝酸アンモニウム水溶液および硝

酸水溶液の霧に対しニトロンを検出試薬とする化学斑点

法を適用してこれらの霧の粒度測定を実験し，その結果

を報告したな引きつ工き硝酸アンモニウムの煙について

同様にニトロン斑点法による粒度測定を実験したので，

以下にその結果を提出する。
(1)コンブレッサー

(4)ゾーダヲイム管

(2)圧力調整器 (3)カラスウール管

(5)流量計 (6)電気炉

実験方法

(7)スモークチ十ンハー (8)スターラー (9)サンプリング用

図 l 実験装置(1)
ガラス管

粒度測定の原理. 硝酸アンモニウムの煙粒ー子をニト 硝酸アンモニウムの煙の調製 装置は図 1の如くで

ロン(1.4ージフェニノレエンドアニリノジヒドロトリアゾ あるO コンプレツサー(1)で圧縮，加圧した空気を圧力調

ーノレ)を含ませたゼラチンゲノレの膜面上に落下，補集す 整し ガラスウール管(3)およびソーダライム管(4)を通し

るとそこに N03-とニトロンとの反応(N03-+H+十C回 て空気中に含まれている塵挨や水分，さらにコンプレッ

H16H4) → C"H16NρHN03)によってニトロン硝酸塩の サーからの油ミス卜などを除き，これを電気炉(6)に送り

白色の沈股ができ，これが斑点として観察されるのでそ 込みながら流量5.e/分，炉の温度を 1800Cに調節するへ

の霞径を顕微鏡下に読取ればこれを検量線とくらべるこ 温度が 180'cで安定したとき空気流を系から外し，粉末

とによって煙粒子の直径を測定することができる。 状硝酸アンモニウム 6gを盛った磁製ボ 卜を手早く炉

* 環境工学研究所 * 1 170'C辺りでも煙を発生させることができるけれ

* *愛知県半田保健所(半田市〕 ども再現性がよくない。



266 佐野 保・太田

内に押入れて再び空気流を接続すると炉から硝酸アンモ

ニウムの煙が送り出されてくるのでこれを，まず，最初

の 1分間系外に解放し，ひきつ Xき，以後 10分間，スタ

ーラーを回転させながら，煙をスモータチャンパー(7)に

充填するてスモータチャンパーはガラス製シリンダー(高

さ30cm，直径 29cm， 20.t入り〕で，スターラーの回転

速度は30，60，あるいは90回/分である。煙を充填した

後，チャンパーを密閉し，そのま Lスターラ L 回転の下

に煙を放置，老化させる(老化時間1， 10あるいは 20分〕

老化後，直ちにスターラーを停止，ガラス管(9)に注射器

(ガラス製 100m!用〕を接続して煙を吸出し，これを実

験(粉度や濃度の測定，班点の生成など)に使用する判。

煙粒子およひ班点の粒度測定: 煙在中の注射器から

ピストンを抜去り，外筒部をスライドガラス上に垂直に

立てて一夜放置(図 2)，外筒部の煙粒子をスライドガラ

2 

3 

(3)ゲル膜付きスライドカラ兄

図 2 実験装置(2)

ス上に落下させた後， こちを顕微鏡(倍率 400倍)の下

に置き粒度を読み取る。(読取個数 400~500 個〕。なお，

図の木箱は放置の聞の隙間風や轄射熱などの影響を避け

るための，言わば，風よけである。同様の操作を素面ス

ライトガラスの代わりにゲノレ膜付きスライドガラスを使

写真 l 硝酸アンモニウム煙粒子

(スケーノレ最小目盛 5μ)

* 2 ガラス管9)を通して煙を一部系外に放出しながら

充填。

* 3 回転速度30回/分や老化時間10分の煙については

重量濃度のみを測定。

洋・佐野愛知

写真 2 ニトロン硝酸塩班点

(スケーノレ最小目盛 5μ)

って実施すれば，この場合には，斑点の粒度を読取るこ

とができる (400~500 個〕。写真 1 および写真 2 はそれぞ

れ煙粒子および斑点の顕微鏡写真で，写真中のスケーノレ

最小田盛は 5μ である。従って，この場合煙粒子および

斑点の大きさは，大体のところ， 2.5μ および 10μ 前後

であることが見られる。因みに煙の調製条件は炉の温度

1800C，充填時間 10分，スターラーの回転速度 60回/

分，老化時間 20分などであった。

ゲノレ膜付きスライドガラスの調製 下の溶液(1)，(2)お

よび(3)

(1) ゼラチン 0.4g+温水 50m!

(2) ニトロン 0.2g+蟻酸 1m! 

(3) グリセリン 5g+温水 14m!

を調製，混合し，温い裡にスライドガラス上に薄く流し

て放冷，固定させるとゲル膜付きが得られるので，これ

を風通しのよい，但し壌のない場所に直射日光を避けて

約30分間放置後当日中に使用する可

制

ト/
105154  

図3 検量線

1O3 

N03濃度 (M)

*4混合溶液は 2週間程度保存できるが，溶液が冷えて
L 、るのでこの場合には溶液やスライドガラスを30~
400C位に温めてから塗りつけると結果がよい。なお，
ゲノレ膜は気温や湿度の影響を受ける傾向があるらし
く，とくに秋も1O~1l月(気温15~2ぴC，湿度50%
以下)の頃に好結果が得られるように思われる。こ
の辺の詳細は今後の実験に倹っところである。
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煙の重量濃度の測定 煙 200mlをスモータチャンバ

ーから注射器 (200ml用)に吸出して放置9 粒子の折出

後これを蒸留水 50mlで洗出しその中の硝酸イオン濃度

をイオンメーター， (Orion Research製， 407型イオン

メーター，比較電極 90-02型ダフノレジヤンクション銀一

塩化銀電極(外部液 0.2M硫酸カリウム)，指示電極 93

07型硝酸イオン電極〉で測定する。検量線は図3の通りで，

O.lM硝酸カリウム溶液を用いて作成したものである。

実験結果とその考察

結果の提出 結果の一部を掲げると表 1， 2， 3， 

および 4の如くである。これらの表の中から例えは表 2

および表 3をグラフにすると図 4および図 5が得られるぺ

表 l ニトロン硝酸塩班点および硝酸アンモニウム煙

粒子の粒度分布(回転速度60回/分，老化時間 l分)

ゲノし膜と班点

平均直径 12.25μ

平均直径2.3otJ.

表 2 ニトロン硝酸海班点および硝酸アンモニウム煙

粒子の粒度分布(回転速度60回/分，老化時間20分)

ゲノレ膜と涯点

平均直径15.0。μ

平均直怪2.60μ

* 5 表 1および表 4からも同様のグラフが得られる。

表 3 ニトロン硝酸塩班点および硝酸アンモニウム煙

粒子の粒度分布(回転速度90回/分，老化時間 l分)

ゲノレ模と班点

平均直径10.25μ

平均直径l.58μ 

表 4 ニトロン硝酸塩班点および硝酸アンモニウム煙

粒子の粒度分布(回転速度90回/分，老化時間20分)

ゲノし膜と班点

平均直径13.73μ

平均直径 2.42μ

なお，表にはそれぞれ平均直径が付記してあるが，これ

らは斑点あるいは煙粒子の直径と個数から算出したもの

である。

結果を全部一括して表示すると下の通りになる(表 5)。

煙霧体は，総じて，安定度が低く再現性の乏しい嫌いが

あり，従って結果にばらつきが多いので，表のように，同

一条件の下で数回以上実験が繰返えしてある。表 5の中

には表 1~4 の数値も含めてあるが，さらに硝酸アンモ

ニウム煙の重量濃度の測定値が加えてある。なお，表中

の拡大比とは斑点直径対煙粒子直径の比である。

表5中のグループ毎の斑点直径および煙粒子直径の各平

均値をそれぞれ縦軸 (y)および横軸 (x)上に目盛ると
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表 5 実験結果

グループ 1.回転速度60回/分老化時間 1分

班点直径(μ) 煙粒子直径(μ) 拡大比 重量濃度(mg/.e)
10.50 1.80 5.8， 。.40
12.2， 2.30 5.3， 0.24 
13.00 1.8， 6.91 0.40 
11.00 1.9， 5.70 0.24 
11.50 1.6， 6.8， 0.38 
11.6， 1.9， 6.1， 0.33， 

愛野洋・佐田

老化時間20分

班点直径(μ) 煙粒子直径(μ) 拡大比 重量濃度(皿g/.e)
15.00 2.60 5.7， 0.30 

13.2， 2.60 5.10 0.30 

16.7， 2.4， 6目8， 0.30 

14.7， 2.4， 6.0， 0.44 

14.50 2，50 5.80 0.30 

14.85 2.5， 5.9， 0.32， 

保・太野佐268 
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図4 ニトロン硝酸塩班点および硝酸アンモニウム

煙粒子の粒度分布(表 2)
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煙粒子直径 (μ)

.グループ 2(60回， 20分〕
⑩グループ 4(90回， 20分)

Oグループ 1(60回， 1分〕

曜〉グループ 3(90回， 1分)

20 

.煩粒子 O班点

図5 ニトロン硝酸塩班点および硝酸アンモニウム

煙粒子の粒度分布(表 3) 

30 

直径 (μ〕

10 

煙粒子直径と班点直径の聞の関係

式(1)の係数 5.80の意味，斑点を球状と仮定すれば下式

が成立する。

図6
図 6の如くになり，直線関係の存在することが窺われる

のでその傾きを最小自乗法で求めると次式

世_7fr'pl 主主主'p，C
Ml M， 

(1) 

* 6 4グループ全体の班点直径および煙粒子直径16組
(グループ 1， 5組， グループ 2， 5組; グループ
3， 3組; グループ 4， 3組)について最小自乗法

を適用すると y = 5.81，x。

y = 5.79，x 

が得られる判。
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r 煙粒子の半径

P，・硝酸アンモニウムの密度 (1.73g/cm勺

M，:硝酸アンモニウムの分子量 (80)

従って

R 斑点の半径

向 ゲノレ膜の密度

c ゲノレ膜中のニトロンの濃度(%)

M， ニトロンの分子量 (312)

号=(品先-)ま
ゲノレ膜はスライドガラスへ塗布した直後にはゼラチン 0.4

g，水 64g，グリセリン 5g，蟻酸1.2g (1 ml)中にニ

トロン 0.2gの組成をもつが，使用に先立ち，風乾されて

あるのでこの聞に水が殆ど全部蒸発したものとするとc=
2.94 %本7と算出され，さらにP2= 1.5と想定すると R/r= 
5.34.となる。

斑点を半球状にすると次式

旦ー('2:.盟~， i
r ¥M，P2C / 

が成立するので，この場合にも， c = 2.94 %， P2 = 1. 5 

と置くと R/r= 6.73.が得られる。

以上の如く，若干の仮定を置いて拡大比を考量すると

5.35， 6.74などと算出されるが，一方，実験値は 5.80と

決定されているので斑点の形状は半球の間にあり，恐ら

く，上端は平らでそして下端は半球様に拡がったディス

ク状であろうかなどと思われるが，この辺の有様につい

てはさらに実験を重ねて知見を集めることにしたい。

重量濃度の測定結果から粒子直径の算出:硝酸アンモ

ニウム煙の粒度の他，重量濃度の測定を実施した。結果

表 6 硝酸アンモニウム煙の重量濃度

老化時間 回転速度(回/分)
(分) 30 60 90 

0.41 0.40 0.32 
0.37 0.24 0.32 

1 
0.42 0.40 0.34 
0.38 0.24 
0.43 0.38 
0.40 0.33 0.33 
0.37 0.30 。目33

0.35 0.28 0.31 

10 
0.36 0.34 
0.38 0.31 

0.34 
。.36 0.33 0.33 
0.37 0.30 0.22 
0.37 0.30 0.30 

20 
0.36 0.30 0.22 
0.37 0.44 

0.30 
0.37__l_-91.33 0.25 

単位 :mg/Q) 

* 7 ~ 0.2 c = ̂  • ， _ ~ '.-^ ， ̂  ^ x 100 
- 0.4+5+l.2+0.2 

fヘ
竺 0.4
皆
、ーノ

塩基
難
醐
1剖I0.3 

。

10 20 
老化時間(分)

.30回/分 +60回/分 090回/分

図 7-a 重量濃度の経時変化(1)

は表 6および図 7-aの通りで，測定値に散らばりがあ

るけれども，回転速度および老化時聞が共に影響し，と

くに老化開始後 1分の聞に濃度が際立つて減少するなど

のことが見られる。

図7-aの曲線を外挿して煙の老化過程における出発濃

度を査定すると 0.425mg/Q (30 rpm)， 0.385 (60 rpm)お

よび 0.350(90 rpm)が得られる。これらは電気炉から発

生する煙をスモークチャンバーに，スターラーを回転さ

せつつ充填， 10分間を径過した直後の煙の濃度に他なら

ない。この聞に煙粒子はブラウン運動によって相互に衝

突，凝結，成長しているのであろう。因みに出発濃度と

回転連度の聞には下の関係

log Co = a -bn2 (2) 

Co :煙老化過程の出発濃度 (mg/l)

n:スターラーの回転速度 (rpm)

a，b:実験定数

がミ存在する(図 7-b) *~ 

なお，図 7-aを眺めると濃度曲線は，まず，激しく減

少し，その後次第に落着く傾向にあるが，これは煙が多

分散性のために(表 1~ 4)，始めの聞は比較的徴細な粒

子を多く含み(平均直径，小〕また濃度も高いが，この

間に粒子相互間の衝突や器圧・側避への落下・付着があ

るので終り頃には比較的粗大な粒子に富み(平均粒径，

大〕しかもその数が少なくなっている(重量濃度，小〕

などのためである。

老化の聞の濃度の減少については，撹狩が穏かである

限り，次式1)

dc vdt 
一一=一一 (3) 

C H 

C:老化時間における重量濃度

U : グ 粒子の沈降速度

* 8 式(2)の誘導その他に関する詳細については愛工大
研報に発表の予定。
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H:スモータチャンバー内煙採取位置

の器底上高さ

↑果・太田

が成立する。従って logCとtの間の曲線から vlHを求め

ると， これと下式

Uニ出'-.r2 (4) 
苛可

ρ 硝酸アンモニウムの密度(1.73)

g.重力の加速度

r;.空気の粘度 (1.82)<10-'g/cm • sec) 

とから粒子半径 (rcm)を算定することができる。スタ

ーラーの回転が緩かな場合にはこれは主の煙の撹祥，均

一化に役立つ程度で，この間に粒子は他粒子との衝突に

よって成長するが，殆ど器壁に叩付けられることなく，

重力の影響の下に落下することであろう。

【3
回。
十

。固7

.--< 0.5 

「久 人 ¥ 大

50 100 

10-2 • n2 

図 7-b 充填直後の煙重量{農度 (Co)と充填中の

スターラ 回転速度 (n)の関係

u 
b1l 。
十

。.1

，.-; 0.5 

。

10 20 

老化時間(分〕

@羽田/分 +60凶/分 090同/分

図 7-c 重量濃度の経時変化(2)

図7-bの出発濃度 (Co) と図 7-aの経過濃度を使っ

てlogCとtの間の関係を描くと図 7-cの如くになるが

図中， t=0~1 分の聞の間を直線と看倣して勾配(vl日〕

を読取ると 0.026cml分(30rpm)， 0.029 cml分(90rpm) 

などが得られるのでこれと式(4)とから粒子半径を計算す

洋@佐野愛知

表 7 煙粒子直径(老化開始後 1分以内)計算値

回転速度 煙粒子直径〔μ)

〔回/分) 計算値 実験{直ホ

30 0.9 

90 1.0 1.5 

*老化開始 l分後(表 5)

ると (H=lOcm)，結果は表7の通りである。操作が複雑

で，数値もすべてが適切であるとは限らないなどの事情

を考慮すると計算値と実験値との聞の対応は良好である

とみてよいであろう。

重量濃度と粒子直径から個数濃度の算定:次式から煙

の個数濃度 (V，個1m!)を算定することができる。

c 
v 訂万五戸 (5) 

表 5および， 6によると回転速度 90rpm，老化時間 20分

の場合， Cヰ 0.25x 10-6g/ml， r弓1.3μ であるからこれを

代入すると (ρ=1. 73)ν= 1. 6X10~ なお，老化時間 1

分間の場合にはc=ー0.33X10-6，r=0.75と置くことによ

りν=，1.1XI05が得られる。

粒子のフラウン運動従って衝突即凝結による個数濃度

の減少を Smoluchowskiの式から算出すると表 82)の如

表 8.ブラウン運動による偶数濃動の減少

くになる。た工し，煙を単分散とし，出発濃度 (no，個/

ml)が90%減少するまでの経過時間(t，秒〕を表に示し

てある。これによると個数濃度が 106個Iml程度以下とも

なるとフラウン運動の影響は微々たるものであることが

察せられるであろう。

結論

硝酸アンモニウムを電気炉内に置き， 180'Cに熱して煙

化し，これを空気流 (5J!I分)に乗せてスモータチャンパ

ー (20J!入り)にそのスターラ を回転 (30.60あるい

は90rpm)，援枠下に 10分間充填，引きつ工き援押下に

老化(1， 10あるいは 20分間〕させた後， これを試料と

して，次の通りに実験を行い，併せて若干の考察を試み

た。

1)ニトロン硝酸塩斑点法による硝酸アンモニウム煙粒

子の粒度測定の可能性を実験的に探究して拡大比が 5.80

であるとの結果を得，これに基づいて斑点の形態を下側

が半球状のディスク状と推定した。
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2)重量濃度を測定した結果，これが回転速度および老

化時間に影響されることを見出した。しかし個数濃度は

105個1m]程度と考量されるのでブラウン運動の影響を無

視し，重量濃度の減少を撹搾によって粒子が相互に衝突，

凝結して粗大化しこれが重力の下に沈降することが原因

であろうと想定して粒度を計算し，これが実験値と一致

することを指摘した。

おわりにあたって本研究の実験の部分は応用化学科学

生の卒業研究として小坂ー，小島満，三沢政明，毛

受忠郎の 4君により行われたものであり，まず先行と 2

君によって模索・予備的に次いで後者の 2君によって追

認・手直し・補足がなされたもので 4君の熱意と努力

に対し，敬意と謝意を表するものである。
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