
 

 

Environment Research and Technology Development Fund 

 

環境省環境研究総合推進費終了研究等成果報告書 

 

 

 

地球温暖化に関わるブラックカーボン放射効果の総合的評価 

(2-1403) 
                                 

平成26年度～平成28年度 

                                                                 

                                 

Comprehensive Estimates of Black Carbon Radiative Forcing Leading to Global Warming  

                                   

 

                       東京大学 

                国土交通省気象庁気象研究所 

                   国立研究開発法人国立環境研究所 

                               国立研究開発法人海洋研究開発機構 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

平成29年5月 

 

 

環境省 

総合環境政策局総務課環境研究技術室 

環境保健部環境安全課環境リスク評価室 

地球環境局総務課研究調査室 

 

 

                      

 

 



地球温暖化に関わるブラックカーボン放射効果の総合的評価 

(2-1403) 

 

 

I．成果の概要                                             

１． はじめに（研究背景等）                     ・・・・・・・  ⅰ 

２． 研究開発目的                         ・・・・・・・  ⅱ 

３． 研究開発の方法                         ・・・・・・・  ⅱ 

４． 結果及び考察                          ・・・・・・・  ⅲ 

５． 本研究により得られた主な成果                  ・・・・・・・  ⅸ 

６． 研究成果の主な発表状況                      ・・・・・・・  x 

７． 研究者略歴                           ・・・・・・・  xⅲ 

 

II．成果の詳細 

（１）BC観測とモデル検証                                              

  （東京大学） 

要旨                               ・・・・・・・  1 

１． はじめに                             ・・・・・・・  2 

２． 研究開発目的                                                   ・・・・・・・  3 

３． 研究開発方法                                                   ・・・・・・・  3 

４． 結果及び考察                                                   ・・・・・・・  10 

５． 本研究により得られた成果                                      ・・・・・・・  22 

６． 国際共同研究等の状況                                           ・・・・・・・  24 

７． 研究成果の発表状況                                             ・・・・・・・  25 

８． 引用文献                                                       ・・・・・・・  30 

 

（２）エアロゾル混合状態とグローバルモデルによる評価  

(国土交通省気象庁気象研究所)                                 

   要旨                               ・・・・・・・  31 

１． はじめに                             ・・・・・・・  32 

２． 研究開発目的                                                   ・・・・・・・  32 

３． 研究開発方法                                                   ・・・・・・・  33 

４． 結果及び考察                                                   ・・・・・・・  36 

５． 本研究により得られた成果                                       ・・・・・・・  44 

６． 国際共同研究等の状況                                           ・・・・・・・  44 

７． 研究成果の発表状況                                             ・・・・・・・  45 

８． 引用文献                                                       ・・・・・・・  49 

 

（３）エアロゾル粒径分布と化学組成  

（国立研究開発法人国立環境研究所） 

１． 要旨                               ・・・・・・・  53 

２． はじめに                             ・・・・・・・  53 

３． 研究開発目的                                                   ・・・・・・・  53 

４． 研究開発方法                                                   ・・・・・・・  54 

５． 結果及び考察                                                   ・・・・・・・  56 

６． 本研究により得られた成果                                       ・・・・・・・  65 

７． 国際共同研究等の状況                                           ・・・・・・・  66 

８． 研究成果の発表状況                                             ・・・・・・・  66 

９． 引用文献                                                       ・・・・・・・  68 

 

 

 

 



（４）広域エアロゾル観測と領域モデルによる評価  

（国立研究開発法人海洋研究開発機構） 

要旨                                                           ・・・・・・・  70 

１． はじめに                             ・・・・・・・   70 

２． 研究開発目的                                                   ・・・・・・・  71 

３． 研究開発方法                                                   ・・・・・・・  71 

４． 結果及び考察                                                   ・・・・・・・  75 

５． 本研究により得られた成果                                       ・・・・・・・  89 

６． 国際共同研究等の状況                                           ・・・・・・・  90 

７． 研究成果の発表状況                                             ・・・・・・・  91 

８． 引用文献                                                       ・・・・・・・  94 

 

III．英文Abstract                            ・・・・・・・  95 

 



 2-1403-i 

 

課題名  2-1403 地球温暖化に関わるブラックカーボン放射効果の総合的評価  

 

課題代表者名 小池 真 （東京大学大学院理学系研究科） 

 

研究実施期間 平成26～28年度 

 

累計予算額   144,186千円（うち平成28年度：46,985千円） 

 

本研究のキーワード エアロゾル、ブラックカーボン、大気大循環モデル、放射強制力、気候変動予測、越境大

気汚染 

 

研究体制 

（１）BC観測とモデル検証 （東京大学） 

（２）エアロゾル混合状態とグローバルモデルによる評価 (国土交通省気象庁気象研究所) 

（３）エアロゾル粒径分布と化学組成 （国立研究開発法人国立環境研究所） 

（４）広域エアロゾル観測と領域モデルによる評価  （国立研究開発法人海洋研究開発機構） 

 

研究協力機関 

東京大学、気象庁気象研究所、国立研究開発法人国立環境研究所、 

国立研究開発法人海洋研究開発機構 

 

研究概要 

１．はじめに（研究背景等） 

化石燃料やバイオマスの不完全燃焼に伴い放出される黒色の炭素性エアロゾルであるブラックカーボン（BC）

は、大気中や雪氷中において太陽放射を吸収するため地球温暖化効果をもつ。BCは二酸化炭素とメタンに次

いで３番目に大きな正の放射強制力をもつ（IPCC第５次報告書）。さらに大気加熱効果によりグローバルな水

循環に影響をおよぼす。そのため、BCの放出源、放射特性、大気寿命の支配メカニズムの解明、観測データ

で検証された気候モデルを用いた温暖化効果とBC削減効果の解明は、温暖化緩和策の立案において重要で

ある。 

BCによる温暖化効果は、（１）大気中や雪氷中におけるBC質量濃度と、（２）BC単位質量濃度あたりの太陽

放射吸収量（質量吸収断面積）の２つの物理量で決まる。そのためBCの気候影響評価では、これら２つの物

理量を支配する素過程の計算手法を観測的知見にもとづいて精緻化し、気候モデルにおけるこれら２つの物

理量の予測精度を高めることが本質的に重要である。物理量（１）の推定精度の向上には、BC発生源強度そ

のものの推定精度の向上を別とすると、大気からの降水によるBCの除去過程の理解と、その過程の数値モデ

ルによる正確な表現が重要である。この大気からのBCの除去過程が、大気中のBC濃度や、発生源から遠方

へのBC輸送量を支配するからである。しかしながら、気候モデルにおけるBCの鉛直輸送・湿性除去過程の表

現では、BC含有粒子の降水除去メカニズムを大幅に簡略化せざるを得ず、その簡略化法に依存した大きな不

確実性が残されている。現在までに、BCの降水除去メカニズムの詳細の観測的知見がないことが本質的な問

題である。物理量（２）は、BCを含むエアロゾルの形態（形状・混合状態）に強く依存する。そのため、実大気中

のBCの質量吸収断面積を正確に算出するためには、個々のBCを含むエアロゾルの形態の観測的解明と、精

密な光学計算手法が必要である。 

これら2つのプロセス、すなわちBCの降水による除去過程とBCの光吸収量に深くかかわるのが、BCとBC以

外の無機・有機エアロゾル成分との混合状態である。吸湿性を持たない裸の形で排出されたBCは大気中で水

溶性成分により被覆される（内部混合する）ことにより吸湿性をもち、雲・降水過程により除去されやすくなる。

さらにBCは他成分により被覆されることにより光吸収断面積が増加する（レンズ効果）。さらにBCの削減による

放射強制力の変化は、BC以外の成分の削減割合とのバランスによって決まる。これらのことは、BCの放射強

制力や削減効果の評価のためには、BC以外のエアロゾル成分を含めた総合的な評価が必要であることを示し

ている。BCは大きな正の放射強制力を持つことから、BCの削減により単純にこの正の放射強制力を減少させ

ることが可能であるとする誤解がある。しかし実際にはBC削減時にその発生源から同時に排出される他のエア

ロゾル成分（前駆気体）も同時に削減される。この結果、BC以外の太陽放射を散乱し、負の放射強制力をもつ

エアロゾルもある程度減少する。またBCの混合状態も変化し、BCの降水除去過程や光吸収量も変化する。こ

れらの総合的な評価が必要となる。 
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以上のように、BCの地球温暖化効果の定量的理解とBC削減効果の評価を達成するためには、現行の気

候モデルにおけるBCの降水除去過程と光吸収量の計算における本質的不確実要因を観測・実験・理論的研

究に基づいて低減し、その新しい知見を取り入れた気候モデルによる再評価が重要である。 

 

 

 

２．研究開発目的 

上記の背景を踏まえた本研究の目的は下記の４項目である。（１）大気中のBC質量濃度のうち、化石燃料・

バイオ燃料起源の相対的寄与を観測的に解明する。（２）BCの大気寿命を支配する除去メカニズムを集中観

測と長期観測に基づいて解明する。（３）BCの形状・混合状態を観測から明らかにし、さらに個々の複雑形状

のBC含有粒子の光吸収特性を高精度で計算できる方法論を開発する。（４）これらの観測的・理論的知見を

反映した数値モデル計算によりBC放射強制力とBC削減効果を評価する。 

 

 

３．研究開発の方法  

（１）BC観測とモデル検証 

サブテーマ１では、雲・降水過程におけるBC除去メカニズムを直接観測から同定するため、新たな観測方法

論の開発を行った。この方法論は、非水溶性の固体であるBCの質量を粒子のトレーサーとして、どのBC粒径

を持つBC含有粒子が優先的に湿性除去されるのかを検出するもので、実際の雲・降水システムの中で起こっ

ているエアロゾル除去メカニズムを同定できる手法として世界初の試みである（図(1)-1）。 

 

 

図(1)-1: BC含有粒子の除去メカニズムの支配要因を調べるための方法 

 

この観測方法論を、H26年度H27年度にそれぞれ東京と沖縄における地上観測に適用した。このほか、実大気

中のBCの混合状態の判別分析手法の開発、BCの被覆成分の吸湿性の観測手法の開発、降水・降雪試料

中のBC粒径別数濃度の測定法の開発、複雑形状のBCの光学特性の高精度計算法の開発等も行った。さら

に、BCの混合状態や他のエアロゾル成分の素過程を精緻化したモデルを開発し、そのモデルを用いた感度実

験により、BC排出削減の温暖化抑制効果を評価する。 
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（２）エアロゾル混合状態とグローバルモデルによる評価 

ブラックカーボン（BC）放射強制力の不確定要因である内部混合BCや他の散乱性・光吸収性エアロゾル粒

子の形態や詳細な混合状態に関し、電子顕微鏡観測を用いて解析した。特に、BCを含むエアロゾルの分析に

関し、その組成、混合状態、加熱特性、粘性など物理・化学特性を解明する手法の開発を行った。従来の気

候モデル（グローバルモデル）が抱えるBCの気候影響評価に関する問題点を克服するために、BCの変質過程

（混合状態の時間変化）、降水による除去過程、レンズ効果（光吸収の増大効果）を表現できるように、気象研

究所地球システムモデルの改良を実施した。改良したモデルを用いて、全球規模のBCの放射効果を総合的に

評価した。 

 

（３）エアロゾル粒径分布と化学組成 

平成26年度は、東京での集中観測に参加しエアロゾルの粒径分布や化学組成を測定した。平成 26年7月

25日から8月15日にかけて、東京大学本郷キャンパス理学部一号館において大気エアロゾルの連続観測を実

施した。エアロゾルの観測には走査式モビリティーパーティクルサイザー (Scanning Mobility Particle Sizer: 

SMPS, model 3034、TSI社)および四重極質量分析計搭載型エアロゾル質量分析計(Quadrupole Aerosol 

Mass Spectrometer: Q-AMS、エアロダイン社)を用い、それぞれエアロゾルの粒径分布と個数濃度、化学組成

と化学組成別の粒形分布を計測した。SMPSとQ-AMSの設置場所は異なり、SMPSは理学部一号館の6階に、

Q-AMSは12階の室内に設置した。 

平成27年度は国立環境研究所沖縄辺戸岬大気・エアロゾル観測ステーションにおいて大気エアロゾルの連

続観測を実施した。越境大気汚染などアジア大陸からの影響を受ける時期に観測をすることが適切と考えられ

るため、観測は平成28年2月、3月に行われた。エアロゾルの粒径分布観測にはワイドレンジパーティクルスペク

トロメーター (Wide-range Particle Spectrometer: WPS、model 1094、MSP社)を用い、エアロゾルの化学組成

分析にはQ-AMSを用いた。 

平成28年度は長崎県五島列島福江島において、アジア大陸からの越境大気汚染が卓越する春季に観測を

行い、有機エアロゾルを含む、越境輸送される粒子の化学組成や有機物の酸化について解析を行った。エア

ロゾルの観測には米国Aerodyne社製のAerosol Chemical Speciation Monitor(ACSM)を用い化学組成を計測

した。 

 

（４）広域エアロゾル観測と領域モデルによる評価 

アジア広域大気汚染の視点で、高い地域代表性をもつ長崎県・福江島 (32.75°N, 128.68°E, 海抜75m)およ

び台湾Lulin山(23.51°N, 120.92°E, 海抜2862m)において、ブラックカーボンモニターBCM3130(日本カノマック

ス、COSMOSとして東京大学にて開発された装置)を用いて、信頼度の高いブラックカーボン(BC)質量濃度の通

年観測を行い、季節性や長期変動(福江では2009年以降、Lulinでは2013年以降)の解析を行った。濃度変動に

影響を及ぼす気象場の変動や湿性除去速度の定量化に関する解析を行った。 

放射性炭素同位体比の分析と、トレーサーとしてのレボグルコサンの分析に基づき、炭素性エアロゾルに関す

る人為起源（化石燃料燃焼）と自然起源の発生源寄与を観測から推定する方法 論を開発した。福江での集中

観測実施に加え、東京都心でのサブテーマ横断型観測にも参加し、炭素性エアロゾルの起源を明らかにした。 

BCの大気中での一連のプロセスを素過程に基づいて計算できるATRASモジュールを実装したアジア領域スケ

ールモデルを開発し、BC数濃度や粒径、個々の粒子の化学組成（混合状態）を表現し、BCの光吸収・大気加熱

や大気中の寿命など、BCの気候影響評価において極めて重要な過程の直接的なモデル表現を可能とした。広

域観測から得られる知見を元に、領域モデルにおける炭素性エアロゾルの表現を検証し、ブラックカーボンによる

放射強制力見積もりや、PM2.5に関する輸送変動過程の理解を向上させるための解析を行った。 

 

４．結果及び考察  

（１）BC観測とモデル検証 

サブテーマ１では、実際の降水イベントで観測されたBC湿性除去効率の粒径依存性と、雲パーセルモデル

で計算されたBCの粒径別の水滴取り込み割合を比較することにより、その降水イベントで除去されたBC含有

粒子が経験した各々の水滴取り込みメカニズムの寄与率を推定する方法論を新たに提唱した。この方法によ

り初めて、湿潤対流におけるBCの湿性除去プロセスの詳細を観測から直接調べることが可能になった。この観

測方法論を、H26年度H27年度にそれぞれ東京と沖縄で実施した地上連続観測に適用した。図(1)-2に、東京、

沖縄それぞれにおける、ある典型的な一つの降水イベントにおける解析結果を示す。両者ともに観測された除

去効率の粒径依存性を、３つの水滴取り込みメカニズムの寄与の和によってよく再現できていることがわかる。 
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図(1)-2: 東京、沖縄それぞれにおける典型的な降水イベントで観測されたBC除去効率の粒径依存性と、雲パ

ーセルモデルを用いたデータ解析から算出された各々の除去メカニズムの寄与割合  

 

大気中のBC質量の大部分を占める粒径範囲におけるBC含有粒子の主要な水滴取り込みメカニズムは、場所

や降水イベントに依存せず、雲粒活性化であることがわかった。さらに詳細なデータ解析によれば、BC含有粒

子のシェルコア比が約1.1〜1.2程度よりも小さい発生源近傍のBCでは、雲中の最大化飽和度や被覆成分に

依存した様々な除去効率の値をとる一方、発生後ある程度エイジングが進み、シェルコア比の中央値 が約1.1

〜1.2程度よりも大きい被覆量をもつBCでは、最大化飽和度や被覆成分に依存せず、無条件に除去されること

が示された。本研究の結果から、気候モデルによるBCの湿性除去/鉛直輸送フラックスの予測性能を向上させ

るためには、エイジングが進んでいないBCが多い発生源近傍においては、湿潤対流における最大化飽和度 推

定の精密化だけではなく、BCの被覆成分・被覆量のモデリングの精緻化も重要であることが示された。 

  本研究で開発・検証されたエアロゾルモデルATRASを用いて、東アジアにおけるBC削減時のエアロゾル直

接放射強制力の変化量を計算した。仮想的にBCのみを削減した計算においては、エアロゾル全体としての光

吸収量が減少することから、正の放射強制力を減少させる（温暖化を抑制する）ことが分かった。一方において

現実には、BC削減時にはその排出源から排出されるBC以外のエアロゾル成分やその前駆気体も削減される

ことになる。その結果、BC以外の太陽放射を散乱するエアロゾルが減少し、負の放射強制力が減少する（温暖

化を増幅する）可能性がある。さらにBCの混合状態の変化により降水除去効率の変化や、被覆による光吸収

断面積の増加効果も変化すると考えられる。これらの複合的な変化を、計算結果が検証されている2009年4月

をテストケースとして10-45N 70-150Eの領域全体で評価すると、仮想的にBCのみを削減した場合の1/3程度で

はあるが、正の放射強制力を減少できることがわかった。これは限定された領域・期間での評価であるが、BC

の排出量削減が温暖化対策としてある程度有効である一方、削減がBCのもつ大きな放射強制力をそのまま

減少させるわけではないことを示している。発生源別の計算の結果、民生（residential and commercial）が、BC

以外の成分も削減される現実的な計算においても正の放射強制力を削減する有効は方策である可能性が示

された。これらの結果は、BC削減シナリオを行政レベルで検討する時にきわめて重要である。なお、この数値モ

デル研究は、サブテーマ4との共同研究の成果である。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図(1)-3: 本研究で開発されたエアロゾルモデルATRASで計算された、BC削減時のエアロゾル直接放射強制力の

変化量。仮想的にBCのみを削減した場合の計算結果（左）と、BC削減時にともに放出されるBC以外の

成分も同時に削減される現実的な計算結果（右）。 
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（２）エアロゾル混合状態とグローバルモデルによる評価 

【エアロゾルの電子顕微鏡分析】2014年夏に東京で行われた集中観測、また2016年3月に沖縄県辺戸岬で行

われた集中観測に参加し、それぞれ約３週間にわたり連続的に電子顕微鏡用の試料採取を行った。また、過

去に行った東アジアでの飛行機観測や東京や能登での地上観測、海外のバイオマス燃焼観測キャンペーンや

南米アマゾン地域で採取した試料を本推進費研究目的で分析・解析を行った。その結果、BCを含む光吸収性

エアロゾルの挙動を明らかにした。Adachi et al. (2016)では、東京都市大気におけるBCなどの個数濃度や混

合状態に関する変化を詳細に解析した。その結果、BCの個数濃度や混合状態は気象条件に大きく左右され、

特に弱風状態で濃度が上がり、オキシダント濃度の上昇とともにBCが他エアロゾル成分に被覆され内部混合

する過程が進むことが分かった。また、降雨直後には被覆のないBC濃度が上昇した。これらの結果は、電子顕

微鏡による1万個を超える粒子組成解析とSingle particle soot photometer（SP2）の組み合わせによって明ら

かとなったものである。また、BCに加えて光吸収性酸化鉄粒子の存在とその量的変化も明らかとなった。Ueda, 

Adachi et al. (2016)では、日本海側の観測サイトで得られたBCの挙動とその被覆による光吸収性の変化を解

析した。その結果、被覆が多いほどBCの光吸収効率が高まるが、加熱による揮発では有機物の一部が残留し、

BCの光吸収効率が正確に評価できていない可能性が分かった。加えて、Bateman, Adachi et al. (2017)ではア

マゾン域における光吸収性が示唆される有機物の挙動を明らかにした。また、バイオマス燃焼から発生するBC

や有機物の挙動に関しても電子顕微鏡技術開発を含めたデータ解析を行い、それらの粒子のエイジングプロ

セスについて粒子形成メカニズムを明らかにした。Moteki, Adachi et al. (2017)では、航空機観測で得られた試

料中の酸化鉄粒子について、その物理化学的詳細をSP2データに加え電子顕微鏡分析によって明らかにし

た。 

【グローバルモデルによる評価】改良したモデルは、BCの主要な発生源である東アジア域で、BC濃度の季節変

動や鉛直分布の観測結果を定量的に再現することができた。またリモート域である北極域では、従来の変質過

程スキームを用いた計算では、観測されたBC濃度を過小評価し、季節変化を再現することができなかったのに

対し、改良したモデルでは、BCの季節変化の再現性が向上した。また従来の除去過程スキームを用いた計算

では、上部・中部対流圏中でのBC濃度を過大評価したのに対し、改良したモデルでは、鉛直分布の再現性が

向上した。さらにレンズ効果の導入により、地上放射観測と比較して従来大幅に過小評価となっていたBCの光

吸収量が増大し、その再現性が向上した。BCの空間分布と光吸収の再現性が向上したモデルを用いて、大気

上端における全球平均のBCの直接放射強制力を推定したところ、本研究では、0.2 W m-2と推定された

（2008-2015年平均値）。また従来の手法を用いたモデル計算結果との比較から、BCの直接放射強制力は、

レンズ効果の導入により約40%増大し、変質過程の改良により約20%増大することが示唆された。この放射効

果の増大は、北半球の中・高緯度において顕著であった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 (2)-1  (a) 改良したモデルで計算された大気上端におけるBCの直接放射強制力 (W m
-2

)の水平分布。

(b) モデルで計算された帯状平均した大気上端におけるBCの直接放射強制力 (W m
-2

)の緯度分

布。改良したモデル計算結果を赤色、従来の変質過程スキームを用いた計算結果を青色で示す。

2008-2015年の年平均値を示す。Oshima et al. in preparationから引用。  
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（３）エアロゾル粒径分布と化学組成 

平成26年度の東京での観測結果を解析したところ、大気観測モードにおけるQ-AMSデータの平均を調べたと

ころ、有機物の濃度が最も高く、測定された5成分の合計に対する割合が58.3％を占めていた。大気観測モード

のQ-AMS有機物データに対してPositive Matrix Factorization (PMF)法による解析を行った。結果を図2に示す。

因子数を2としたところ、因子1が炭化水素様有機エアロゾル（Hydrocarbon-like Organic Aerosol：HOA）と推定

された。HOAは質量スペクトルにおいて、m/z = 41、43、55に特徴的なピークがみられる。また、因子2は質量スペ

クトルでカルボン酸（COO+）と考えられるm/z = 44に特徴的なピークがみられたので、酸化された有機エアロゾル

（Oxygenated Organic Aerosol: OOA）と推定された。これらの因子の強度を調べたところ、平均でHOAが46.9％、

OOAが53.1％となっており、ほぼ同程度であった。 

降雨時のデータについては、まとまった降雨が観測され、サンプリングライン洗浄時における各成分の濃度 (ブ

ランク)が比較的低くなった8月10日と8月14日を解析の対象とした。降雨時の各成分の濃度は大気観測モードで

計測された濃度に比べて、高くなっているが、特に有機物において、その傾向が顕著であった。8月10日には有

機物の割合が80％を超えていた。雨水観測モードにおいてQ-AMSで測定した有機物データに対して、PMF法に

よる解析を行った。因子数を2としたところ、大気観測モードのときと同様に、HOAとOOAと考えられる因子が抽出

された。一般的にHOAは疎水的であると考えられ、OOAは水溶性の官能基があるため親水性であると考えられ

ている。降雨時におけるOOAとHOAの比を調べた（図(3)-1）。この結果、14日の降雨の初めにおいて、大気観測

モードにおける比(1.13、赤のラインで示した)より高くなっていたことがわかった。降雨の初めには親水性の高い硝

酸イオンや非海塩性の硫酸イオンが降水中に多く含まれ、pHの値が低くなることがこれまでにも報告されている。

同様に、親水性であるOOAが降雨の初めに雨粒に多く取り込まれたことが考えられる。ただし、その比は急激に

下がり、雨水中でもOOAの割合が小さくなっている。降水中でのOOA/HOA比が変化することは、大気中の微粒

子の酸化度が一様ではないことを示している。また、有機物においても無機イオン同様その酸化度や親水性の

違いにより、雨水への取り込みに差が生じていることを示唆している。さらに、非降雨時の粒子より降雨時の粒

子に含まれる有機物のほうがOOAは多いため、雲粒中で酸化が進んでいることが示唆された。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図(3)-1：降水中の有機物のOOA/HOAの比の時間変化。左は8月10日、右は8月14日の降水における観測 

 

平成27年度に沖縄でWPSを用いて測定された粒径分布の特徴は二峰型であり、直径50nm付近と200nm付

近に個数濃度のピークがある。WPSは粗大粒子も測定できるが、黄砂は飛来しておらず、個数濃度は非常に少

ない。過去の観測でも沖縄辺戸ステーションでは二峰型の粒径分布がみられており、今回の観測と整合的であ

る。WPSでは直径10nm以上の粒子を測定できるため、新粒子生成が起きているかどうかの判定は難しい面もあ

るが、これまでのところ、小粒子が成長するいわゆるバナナカーブは見られておらず、新粒子生成は起きていない

と考えられる。 

 
図(3)-2：WPSで測定した大気エアロゾルの粒径分布の時間変化  



 2-1403-vii 

 

図(3)-3に平成28年度に長崎福江観測所で得られたACSMによるエアロゾル中の有機物に対するPMF法によ

る解析結果を示す。因子数を2としたところ、東京や沖縄とは少し違う結果が得られた。非常に酸化された有機エ

アロゾル(Low Volatile Oxygenated organic Aerosol: LV-OOA)の質量スペクトルと、少し酸化された有機エアロ

ゾル(Semi Volatile Oxygenated organic Aerosol: SV-OOA)及び炭化水素様有機エアロゾル（Hydrocarbon-like 

Organic Aerosol: HOA）の混合因子と考えられる質量スペクトルに分離された。東京などの都市部ではHOAの割

合が比較的多くSV-OOAと分離されることが多いが、福江は九州地区、韓国、中国から離れており、地元には大

きな産業がないため、ある程度酸化された有機化合物が多いと推測される。これは、硫酸イオンの割合が多いこ

とも含め、エアロゾルとしては全体的に親水性が高いと考えられ、雲凝結核になりやすいと考えられる。 

 

図(3)-3：エアロゾルの有機化合物に対するPMF法を用いた解析結果 

 

（４）広域エアロゾル観測と領域モデルによる評価 

福江では主に中国中東部からの汚染気塊の流入により秋～春に濃度極大となる点を明らかにした。また、

2009年から8年間のデータ解析からBC濃度に長期減少傾向がみられることを観測から示し、排出量固定とした

CMAQモデルの推移との差異が明確であることから、中国中東部での排出量 が減少している可能性を指摘した

（図(4)-1）。福江長期観測におけるΔBC/ΔCO比の解析から算出されたBCの輸送効率(TE)は、後方流跡線上

での降水量を過去72時間積分した「積算降水量(APT)」に対し単調減少し、Stretched exponential 式(TE = 

exp(−A1×APTA2) でよく近似できること(A1=0.109±0.010, A2=0.684±0.039)、空気塊の起源地域による違いは

小さく一般性が高いことを提示した。このようにBCの湿性除去を定量表現できるようになり、数値モデルの検証

が可能となった。また、福江での集中観測から、降水に伴うBC含有粒子の微物理特性（サイズ、混合状態）の変

化を捉え、レインアウト過程としての理解と整合的であることを示すとともに、微物理量を解像可能な最先端なモ

デルの検証を将来行う上で有用な知見を提供した。Lulinではインドシナ半島での森林火災により、春季に濃度

極大となる季節性を明らかにするとともに、緯度帯の近い火災由来のBCが西風により輸送されてくるメカニズム

を明らかにした。 

 

 

 

 

 

 

 

 

図(4)-2：福江でのBC, OC観測値に対する、化石燃料(FF),バイオマス燃焼燃焼(BB), 

自然起源などその他(nFF&nBB)の寄与推定結果。 

 

図(4)-1：福江島におけるBC濃度の月平均値の長期傾向(COSMOSのデータ)。○が観測値、+

はWRF/CMAQモデルシミュレーションによる値。 



 2-1403-viii 

放射性炭素同位体比の観測と、レボグルコサンをバイオマス燃焼のトレーサーとした解析とを初めて複合させ

たことによって、BC、 有機炭素(OC)別で、化石燃料起源・バイオマス燃焼起源・それ以外を分離することが初め

て可能となった。このことにより、排出インベントリや、モデルシミュレーション結果におけるBC、 OCの起源分類を

評価し、化石燃料の寄与が実際にはインベントリやモデル結果より高いことを示唆した。具体的には、東京では、

過去約10年間の炭素性エアロゾル（総炭素 TC）に、顕著な放射性炭素同位体比の増加、すなわち、非化石燃

料起源の割合の増加が見られ、主に排出規制に起因することを明らかにした。福江に春季に到来するBCの平

均的な化石燃料起源の割合は91%程度で、REAS（バージョン２）で推定されている2008年3-4月時点の中国にお

ける省別の詳細な燃料別排出統計(66-78%)より高いことを示した。OCについては、化石燃料・バイオマス燃焼で

ない、陸上植生VOCsや海上放出に由来する寄与が54%も存在することが初めて示唆された。 

BCの大気中での一連のプロセスを素過程に基づいて計算できるATRASモジュールを実装したアジア領域スケ

ールモデルを開発し、BC、有機エアロゾル(OA)やPM2.5観測による検証評価を行った。これにより、BC数濃度や

粒径、個々の粒子の化学組成（混合状態）を表現でき、BCの光吸収・大気加熱や大気中の寿命など、BCの気

候影響評価において極めて重要な過程のモデル表現が大幅に改善された。また、BCの直接放射強制力の推

定において、排出源におけるエアロゾルの粒径分布と混合状態のパラメータが重要な役割を果たすこと、モデル

においてOAを含む変質過程に伴う光吸収量の増大効果（図(4)-3）を十分に表現することが重要とわかった。

ATRASモデルに与えるVOC、 BC、 OCの排出インベントリにおいて、起源を化石燃料起源と非化石燃料起源

（バイオマス燃焼、バイオ燃料燃焼、植物起源揮発性物質の放出）に大別し、炭素性エアロゾルの起源を推定で

きるようにし、炭素性エアロゾルの起源をモデルで推定した結果、2009年の春季の福江島における観測値と概ね

整合的な割合が得られることがわかった。 

            

 

図(4)-3： (a) 2009年3～4月における東アジア域のBC光吸収による光学的深さ（AAOD:    

absorption aerosol optical depth）。(b) 無機・有機エアロゾルの被覆に伴うBCのAAODの増

大率の緯度分布。黒色と赤色は有機エアロゾルの生成を考慮した計算としなかった計算の

結果を示す。(c) 有機エアロゾルの生成がAAODの増大率に占める割合の緯度分布。 

 

 

図(4)-2：福江でのBC, OC観測値に対する、化石燃料(FF),バイオマス燃焼燃焼(BB), 

自然起源などその他(nFF&nBB)の寄与推定結果。 
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５．本研究により得られた主な成果  

（１）科学的意義 

・BCの気候影響の大きさを決める主要項目である、大気中におけるBC質量濃度、BC単位質量濃度あたりの太

陽放射吸収量（質量吸収断面積）、また、BCの削減効果の大きさを決める同時に放出されるBC以外のエアロ

ゾルとその前駆気体に起因する放射効果について、以下のような新しい科学的成果を得た。第一に、東アジア

広域大気中のBC質量濃度が近年有意な減少傾向にあることを観測から見出し、数値モデルとの比較により、

この濃度減少が発生量の減少に起因することを示した。これは、東アジア広域におけるBC排出削減技術向

上・環境政策の効果が排出増加要因を相殺していることを実証する初めての結果である。第二に、BCの鉛直

輸送量や大気寿命に強く影響を及ぼす大気プロセスである、湿潤対流におけるBC除去過程について、その除

去効率が概ね雲底付近における雲粒活性化の段階で決まっていることを観測から実証した。この新たな観測

結果により、BC湿性除去の予測性能改善のためには、特に、被覆の薄いBCが多い発生源近傍において、被

覆成分と被覆量の予測精度の向上が重要であることを示唆した。第三に、BCの質量吸収断面積に強く影響す

る他のエアロゾル成分との混合状態について、電子顕微鏡による詳細観察に加え、光吸収の増幅効果が大き

く異なる付着形態と被覆形態を単一粒子ごとに判別して観測する方法を開発し、他のエアロゾルと内部混合し

たBCは9割以上が被覆形態であることを初めて実大気で統計的に実証した。さらに、複雑形状のBC含有粒子

の質量吸収断面積を高精度・高速な理論計算法を開発した。第四に、炭素同位体比分析を用いた観測手法

により、東アジア広域平均のBC発生源は、化石燃料燃焼起源が９割、バイオマス燃焼起源が１割であることを

明らかにした。第五に、BCの混合状態と有機エアロゾルの生成過程を詳細に計算できるエアロゾルモデル

ATRASを開発し、それを用いた感度実験により、BC削減時のエアロゾル直接放射強制力の変化量を評価し、

東アジア領域全体では正の放射強制力を減少させることを示した。最後に、上記の観測結果をもとに、グロー

バルモデルにおけるBCの混合状態などの素過程の表現の改良を行った結果、BCの空間分布および光吸収量

の再現性が向上し、全球規模のBCの直接放射強制力を定量的に評価することが可能となった。 

･グローバルモデルでは表現できない詳細なBCの混合状態とその降水除去や光吸収特性影響を表現した数値

モデルを使った研究により、アジアでのエアロゾルの光吸収の光学的厚みは、地上放射観測AERONETと平均

で 35%程度で一致することがわかった。多くのグローバルモデルはAERONETと大きな不一致を示しており、本

研究の結果はグローバルモデルのBC混合状態の扱いに大きな不確定性があることを示している。またBCのみ

を削減した計算と、BC削減時にその発生源から同時に排出される他のエアロゾル成分（前駆気体）も同時に削

減する現実的な計算により、放射強制力が大きく変化することが明らかとなった。これはBC以外のエアロゾルを

総合的に評価することの重要性を示すとともに、大気化学反応やエアロゾルの物理化学過程の非線形的な相

互作用も正確に計算することの重要性を示すものである。 

･東京都心における大気エアロゾルの化学組成と粒 径分布、及び、降水中の化学組成を初めて明らかにした。

大気エアロゾルと降水中ではともに硫酸イオンと有機物の濃度が高かった。降雨の初期において、降水中の酸

化された有機物の割合が高く親水性と考えられ、雲や雨滴に多く取り込まれたと推測される。沖縄辺戸、長崎

福江観測所での観測でも酸化された有機物の割合が高く、硫酸イオンも多いことからエアロゾルの輸送中に酸

化されていることが明らかとなった。化学組成が雲凝結核特性に大きく寄与していることが明らかとなった。 

･福江でのBC濃度の長期減少傾向から、中国発生源でのBC排出量低下の可能性を指摘した。またLulinでの

春季BCピークに関して、インドシナ半島北部の森林火災から高度上昇したプルームが西風で運ばれてくるメカ

ニズムが明らかになった。このように福江・LulinにおけるBC通年観測データは、世界的に見て精度や信頼度が

高いものであり、数値モデルを検証し、重要な発生源である中国やインドシナ半島バイオマス燃焼からのBC排

出量とその推移を把握するためのベンチマークとなるデータが長期間得られた。降水によるBC除去速度を福江

での長期観測から定量的に評価し、近似式を提案した。数値モデルでのプロセス表現の検証を可能とした。 

･放射性炭素同位体比の観測と、レボグルコサンをバイオマス燃焼のトレーサーとした解析とを初めて複合させ

たことによって、BC, 有機炭素(OC)別で、化石燃料起源・バイオマス燃焼起源・それ以外を分離することが初

めて可能となった。このことにより、排出インベントリや、モデルシミュレーション結果におけるBC, OCの起源分類

を評価し、化石燃料の寄与が実際にはインベントリやモデル結果より高いことを示唆した。 

 

（２）環境政策への貢献 

 

＜行政が既に活用した成果＞ 

･平成26年～28年度にかけて環境省大気モニタリングデータ総合解析ワーキンググループ委員会において、越

境大気汚染の影響を受ける九州沖縄地区では硫酸イオンの濃度が高いことを報告した。これらの結果
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は平成29年度以降にまとめられる総合解析ワーキンググループの報告書に反映される予定である。  

 

･平成26年～28年度にかけて韓国環境省主催のLong-range Transboundary Air Pollutants in Northeast Asia

（長距離越境大気汚染）会議に日本側観測代表者として環境省  水・大気環境局 大気環境課からの依頼に

より出席し、越境大気汚染の影響を受ける九州沖縄地区では硫酸イオンの濃度が高く、越境大気汚染

（長距離輸送）の指標として硫酸イオンが活用できることを報告した。  

 

＜行政が活用することが見込まれる成果＞ 

･IPCC第5次報告書によると、BCの大気上端での正の直接放射強制力は二酸化炭素、メタンに次いで三番目

に大きい。しかしその見積もりには大きな不確定性がある。本研究はその不確定性の基本的な要因であるBC

と他のエアロゾルの混合状態や、降水により大気からBCが除去される効率を決める因子を観測から明らかに

した。この知見をもとに、数値モデルにおける降水に伴うBC除去メカニズムの計算を精緻化することで、放射強

制力だけではなく、PM2.5濃度など大気環境因子の予測精度の向上が期待される。 

･福江・Lulinにおける通年BC観測データは、アジアのBC主要発生源からの排出量の動向を把握する基礎情

報として重要である。本研究により、衛星観測が困難なBCについての排出減少・越境汚染減少を示唆する初

めてのデータを福江での観測から提供した。今後の削減対策の検討に加え、削減効果の把握・検証の意味で

も、信頼度の高い機器による長期濃度観測が政策へもたらす貢献は大きい。BCと有機炭素(OC)それぞれの

発生源寄与を、化石燃料燃焼とバイオマス燃焼、OCはさらにそれ以外（植生森林）の寄与に分離可能である

ことを実証し、福江でのBCは91%化石燃料燃焼起源であることを示した点は、BCやPM2.5の削減対策の精密

な議論や、削減効果を詳細に把握し検証していくために有効である。福 江で得られた情報はまだ限られている

が、エミッションインベントリでの中国でのBC排出について、化石燃料燃焼の寄与割合に上方修正を加える必

要性を提唱している。 

･BCの混合状態を陽に表現する詳細なエアロゾルモデルを開発し、BCの放射強制力やBC排出量削減効果の

定量化を行った。この結果、アジアという限定された領域での2009年4月というテストケースでの評価ではある

が、BCの排出量削減が温暖化対策としてある程度有効である一方、削減がBCのもつ大きな放射強制力をそ

のまま減少させるわけではないことが明らかとなった。正の放射強制力の減少量がBCのもつ放射強制力よりも

小さくなってしまうのは、BC削減時に同じ発生源から発生する他の無機・有機エアロゾル（やその前駆気体）も

同時に削減され、負の放射強制力も減少してしまうからである。また発生源別の計算の結果、民生

（residential and commercial）が、BC以外の成分も削減される現実的な計算においても正の放射強制力を削

減する有効は方策である可能性が示された。これらの結果は、BC削減シナリオを行政レベルで検討する時に

きわめて重要である。 

･北極評議会(Arctic Council; AC)の「ブラックカーボンとオゾンの気候影響の評価報告書」作成のための会議

（AMAP, Arctic Monitoring and Assessment Programme会議）にも参加し、推進費の成果などを報告した。こ

の報告書では北極評議会加盟国を中心に、ブラックカーボンなどの排出量削減のための勧告の科学的基礎

となる内容であり、今後の日本の行政においても検討が必要となる可能性がある。 

･北極評議会(Arctic Council; AC)のブラックカーボン及びメタン専門家会合（EGMCM, Expert Group on Black 

Carbon and Methane）に外務省、環境省、文部科学省の要請により出席し、推進費の成果などを報告した。こ

の会議の主目的はブラックカーボン、メタンの排出削減実施の勧告を含む内容の報告書（Summary of 

Progress and Recommendations）を取りまとめることであった。この報告書は、2017年4月のArctic Council 

Ministerial MeetingにおいてSAO（Senior Arctic Officials）が各国大臣に提出済みとのことであり、今後、日本

の行政においても検討される見込みである。 

･本研究で得られた知見は、気候モデルへの反映を通じて、次期のIPCCレポートに重要な貢献ができ

る結果である。開発した高度なエアロゾルモデルでは、課題となってきた有機エアロゾル量やPM2.5のモデル再

現についても大幅に改善しており、BCの大気中存在量や起源分類、放射影響の見積の精度向上に加えて、

有機物やPM2.5の越境汚染対応策の検討に資するものである。本研究で開発した気象研究所地球システムモ

デルは、第6期結合モデル比較計画(CMIP6)での気候変動予測実験で使用されるため、本研究で得られた成

果は、次期IPCCへ直接的に貢献することが期待される。 
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2-1403 地球温暖化に関わるブラックカーボン放射効果の総合的評価  

  

（１）  BC観測とモデル検証  

東京大学 大学院理学系研究科 地球惑星科学専攻    小池真・近藤豊(平成27年度まで) 

 

＜研究協力者＞  

東京大学 大学院理学系研究科 地球惑星科学専攻   茂木信宏・大畑祥  

学校法人東京理科大学 理学部 第一部物理学科   森樹大  

             

   平成26(開始年度)～28年度累計予算額：61,013千円（うち平成28年度：19,556千円）  

                    予算額は、間接経費を含む。  

 

［要旨］  

メタンについで3番目に大きな放射強制力をもつブラックカーボンBCの排出量削減は、有効な温

暖化対策となる可能性がある。しかし我々のこれまでの推進費（2A-1101）の研究成果（環境研究

総合推進費 終了成果報告書）も反映されたIPCCレポートやBC気候影響の国際アセスメントにお

いて、BCの気候影響（放射強制力）の推定には大きな不確定性があることが示された。本研究で

は、BCの放射強制力を決める以下の2つの物理量の推定精度向上に資する研究を実施した：（１）

大気中や雪氷中におけるBC質量濃度と、（２）BC単位質量濃度あたりの太陽放射吸収量（質量吸

収断面積）である。特に重要な物理量（１）の推定精度については、BCの発生源強度以外の最大

の不確定要因である、BCが大気から降水により除去されるプロセスを観測的に明らかとした。こ

のために降水中のBC濃度を高精度で測定する技術を確立し、独自の観測手法により降水によるBC

の除去効率の支配要因が雲粒活性化のしやすさであることを初めて観測的に明らかにした。特に

エイジングが進んでいない発生源近傍におけるBCでは、除去効率が被覆量・被覆成分に依存して

大きく変わることが示された。本結果から、発生源近傍におけるBCの被覆量と被覆成分の物理化

学過程の計算精緻化が、鉛直輸送 /除去フラックスの予測精度の大幅な向上につながることが示唆

された。物理量（２）は、BCを含むエアロゾルの形態（形状・混合状態）に強く依存する。本研

究ではBCの混合状態の詳細観測法を開発し、内部混合したBC粒子のほぼ全ては被覆形態にあるこ

とを観測的に示した。また複雑形状のBC含有粒子の光学特性を高精度に計算する手法を開発した。 

これらの研究成果にもとづき、本研究ではグローバルモデルでは表現できない詳細なBC・エア

ロゾル表現を実現した領域数値モデルにより、BC削減効果をアジア域において見積もった。BC

の降水除去効率やBCの光吸収量はBCとBC以外の無機・有機エアロゾル成分との混合状態が重要

である。本研究ではBC削減時にその発生源から同時に排出される他のエアロゾル成分（前駆気体）

も同時に削減する現実的なシナリオと、BCのみを削減する仮想的なシナリオの２つの計算を実施

した。この結果、BC以外のエアロゾル成分も削減される現実的なシナリオでは、中国北部などで

は太陽放射を散乱するBC以外のエアロゾルが減少し（負の放射強制力が減少し）、むしろ正の放

射強制力が増加することが明らかとなった。しかしながら10-45N 70-150Eの領域全体で評価する

と、仮想的にBCのみを削減した場合の1/3程度ではあるが、正の放射強制力を減少できることが

わかった。これは限定された領域での2009年4月というテストケースでの評価ではあるが、BCの
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排出量削減が温暖化対策としてある程度有効である一方、削減がBCのもつ大きな放射強制力をそ

のまま減少させるわけではないことを示している。発生源別の計算の結果、民生（residential and 

commercial）が、BC以外の成分も削減される現実的な計算においても正の放射強制力を削減する

有効な方策である可能性が示された。これらの結果は、BC削減シナリオを行政レベルで検討する

時にきわめて重要である。なお、この数値モデル研究は、サブテーマ4との共同研究の成果である。  

 

［キーワード］    

エアロゾル、ブラックカーボン、湿性除去、直接放射効果、気候変動予測  

 

１．はじめに  

メタンについで3番目に大きな放射強制力をもつブラックカーボンBCの排出量削減は、有効な

温暖化対策となる可能性がある。しかし我々のこれまでの推進費（2A-1101）の研究成果（環境

研究総合推進費 終了成果報告書）も反映されたIPCCレポートやBC気候影響の国際アセスメン

トにおいて、BCの気候影響（放射強制力）の推定には大きな不確定性があることが示された。  

地球温暖化をもたらすBCの放射強制力は、（１）大気中や雪氷中におけるBC質量濃度と、（２）

BC単位質量濃度あたりの太陽放射吸収量（質量吸収断面積）の２つの物理量で決まる。そのため

BCの気候影響評価では、気候モデルによるこれら２つの物理量の推定精度を向上させることが重

要である。物理量（１）の推定精度の向上には、領域ごとの起源別BC放出量と、対流圏中におけ

るBCの輸送・除去過程をモデルで正確に表現することが必要である。しかし現在の気候モデル計

算に用いられている起源別BC放出量のデータベースには化石燃料・バイオ燃料からの相対的寄与

の推算法に依存した大きな不確実性がある。さらに気候モデルにおけるBCの鉛直輸送・湿性除去

過程の表現では、計算コストの制限から、湿潤対流を経験する空気塊中におけるBC含有粒子の降

水除去メカニズムを大幅に簡略化せざるを得ず、その簡略化法に依存した大きな不確実性が残さ

れている。現在までに、BCの降水除去メカニズムの詳細が現場観測に基づいて理解されていない

ため、簡略化法を改良・検証するために必要な観測的知見がないことが本質的な問題である。物

理量（２）は、BCを含むエアロゾルの形態（形状・混合状態）に強く依存する。特に、BCが他

成分のエアロゾル粒子内に埋め込まれた形態（被覆形態）では、BC粒子の表面に他成分の粒子が

付着した形態（付着形態）よりも効率的に光を吸収する。そのため、実大気中のBCの質量吸収断

面積を正確に算出するためには、個々のBCを含むエアロゾルの形態を直接観測から解明する必要

がある。さらに、大気中に浮遊している極めて複雑な形状のBC含有粒子の吸収断面積を正確かつ

現実的な計算コストで算出するための方法がなく、そのような計算法の開発も必要である。  

したがって、BCの地球温暖化効果の定量的理解とBC削減効果の評価を達成するためには、現

行の気候モデルにおける物理量（１）、（２）の計算における本質的不確実要因を観測・実験・

理論的研究に基づいて低減し、その新しい知見を取り入れた気候モデルによる再評価が重要であ

る。  

これら2つの物理量に深くかかわるのが、BCとBC以外のエアロゾル成分との混合状態である。

吸湿性を持たない裸の形で排出されたBCは大気中で水溶性成分により被覆される（内部混合する）

ことにより吸湿性をもち、雲・降水過程により除去されやすくなる。さらにBCは他成分により被

覆されることにより光吸収断面積が増加する。さらにBCの削減による放射強制力の変化は、BC
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以外の成分の削減割合とのバランスによって決まる。これらのことは、BCの放射強制力や削減効

果の評価のためには、BC以外のエアロゾル成分を含めた総合的な評価が必要であることを示して

いる。このBCの総合的な評価は特にBCの削減効果の見積もりにおいて重要である。BCは大きな

正の放射強制力を持つことから、BCの削減により単純にこの正の放射強制力を減少させることが

可能であるとする誤解がある。しかし実際にはBC削減時にその発生源から同時に排出される他の

エアロゾル成分（前駆気体）も同時に削減される。この結果、BC以外の太陽放射を散乱し、負の

放射強制力をもつエアロゾルもある程度減少する。またBCの混合状態も変化し、BCの降水除去

過程や光吸収量も変化する。これらの総合的な評価が必要となる。  

 

２．研究開発目的  

上記の背景を踏まえた本研究の目的は下記の２項目である。（１）湿潤対流における降水によ

るBCの除去効率の支配因子を観測的に解明する（サブテーマ３との共同）。（２）BCの形状・

混合状態を観測から明らかにし、さらに個々の複雑形状のBC含有粒子の光吸収特性を高精度で計

算できる方法論を開発する（サブテーマ２との共同）。（４）これらの観測的・理論的知見を反

映した数値モデル計算によりBCの放射強制力を評価する（サブテーマ２、４との共同）。  

 

３．研究開発方法  

サブテーマ１では、上記の目的を達成するため、（１）湿潤対流におけるBC含有粒子の除去効

率の支配要因を観測から調べるための方法論、（２）BCの混合状態の詳細を観測する方法、（３）

個々の複雑形状のBC含有粒子の光学特性を高精度に計算する方法、さらに（４）BC削減時の放

射強制力の変化を予測するための数値モデルを新たに開発した。  

 

（１）BC含有粒子の除去効率の支配因子を調べるための方法論  

我々は、非水溶性の固体であるBCの質量（またはBCの体積等価粒径、以下単にBC粒径と呼ぶ）

を粒子のトレーサーとして、どのBC粒径を持つBC含有粒子が選択的に湿性除去されるのかを観

測する方法論を考案した（図(1)-1）（本研究では、エアロゾル粒子のうち粒子内にBCを含むもの

をBC含有粒子と呼ぶ）。この方法では、湿潤対流を経験する前の地上空気のBCの粒径別数濃度

と、地上に落ちてきた降水試料中のBCの粒径別数濃度を比較し、地上空気中のBC含有粒子のう

ちどのBC粒径をもつ粒子が相対的に多く除去されたのかを検出することができる。  
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図(1)-1: BC含有粒子の除去効率の支配要因を調べるための方法論の模式図  

 

湿潤対流空気塊中のBC含有粒子の多くは、雲粒活性化、雲粒衝突、雨粒衝突のいずれかのメカニ

ズムで水滴へ取り込まれた後、降水粒子として地上まで落下することで大気中から除去され、い

ずれのメカニズムも経験しなかったBC含有粒子が自由対流圏へ輸送される。本研究では、雲粒活

性化、雲粒衝突、雨粒衝突のメカニズムの起こりやすさの粒径依存性の理論式を精密に考慮した

雲パーセルモデルで計算されたBCの粒径別の水滴取り込み割合と、実際の降水イベントで観測さ

れたBCの湿性除去効率の粒径依存性を比較することで、その降水イベントにおけるBC湿性除去

においてどの水滴取り込みメカニズムがどの程度支配的かを調べる方法論を新たに提唱した。こ

の方法により初めて、湿潤対流におけるBCの湿性除去プロセスの詳細を観測から直接調べること

が可能になった。上記のアイデアを実現するための要素技術として、BC粒径別の被覆の厚さと被

覆成分の吸湿性も同時に観測する方法（下記 １）)を開発し、さらに降水試料中でBC粒子が分裂

したり凝集したりせず、粒径分布が安定であることを実験的に確かめた。さらに、地上空気中の

BC含有粒子については粒径別数濃度だけでなく、降水中のBCの粒径別数濃度を観測する方法

（（下記 ２））ことで、降水によって除去されたBC含有粒子の粒径毎の雲粒活性化割合を定量

的に計算できるようにした。  
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１）BC粒径別の被覆厚と被覆成分を観測する方法  

本研究では、個々のBC含有粒子の全体粒径DBC-shellとBC粒径DBC-coreを同時に測定するために単一

粒子レーザー誘起白熱法（Moteki and Kondo 2007, 2010）を用いた（図(1)-2）。この測定法では、

Nd:YAG共振器内レーザーにエアロゾル粒子を導入し、各々の粒子について散乱光と白熱光（可視

帯の熱輻射光）を同時に検出する。散乱光の強度からBC含有粒子のDBC-shell（BC-free粒子の場合は

その粒径DBC-free）、白熱光の強度からDBC-coreを知る事ができる。最大で毎秒5000粒子を測定するこ

とができる。  

 

 

図(1)-2: BC-free粒子，BC含有粒子の測定手法  

 

単一粒子レーザー誘起白熱法で、個々のBC-free粒子とBC含有粒子の吸湿パラメータκも測定でき

るようにするため、レーザー通過中のエアロゾル粒子の周りの空気の相対湿度RHを制御できる装

置を開発した（図(1)-3）。  

 

図(1)-3: BC-free粒子，BC含有粒子の吸湿能の測定手法  

 

この装置によりBC含有粒子のBC粒径・全体粒径・吸湿パラメータκを測定することができ、これ
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らの測定物理量にケーラー理論を適用することで個々のBC含有粒子の臨界過飽和度Sc（雲粒への

なりやすさ）を求める事ができる。この装置による地上空気中のBC含有粒子の観測で、BCの粒径

別数濃度と同時にBC粒径毎の臨界過飽和度の頻度分布を知る事ができる。  

 

２）降水中のBCの粒径別数濃度を観測する方法  

降水試料中に分散するBC粒子の粒径別数濃度を測定するため、ネブライザー（噴霧装置）で降

水試料をエアロゾル化し、レーザー誘起白熱法（SP2）で測定するシステム（図(1)-4）を考案し、

理論的・実験的に最適な測定性能を発揮できるようにした。  

 

 

図(1)-4：降水中のBCの粒径別数濃度の測定システム  

 

さらに、地上空気中と降水試料中のエアロゾルを同時にリアルタイムで観測するため、東京大学

理学部１号館の最上階（12F）と屋上に図(1)-5に示すような自動観測システムを設置した。  

 

図(1)-5: 大気中と降水中のエアロゾルの同時観測システム  

 

この自動観測システムでは、降水が無いときは地上空気中のエアロゾルを測定し、降水中は雨水

をネブライザーで噴霧乾燥し、降水試料中のエアロゾルを測定できる。  

 

これらの観測方法論を、H26年度H27年度にそれぞれ東京と沖縄で実施した地上連続観測に適用し
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た（図(1)-6）。  

 

  

図(1)-6: 東京の観測で用いた自動降水採取装置（東大本郷キャンパス理学部1号館:左）  

と沖縄の観測で用いた手動降水採取装置（沖縄県辺戸岬観測所：右）  

 

 

（２）BCの混合状態の詳細を観測する方法  

レーザー誘起白熱法（SP2）で計測される散乱信号波形を用いてBCの混合状態を、他のエアロ

ゾル粒子にBC粒子が付着した形態（付着形態）と、他のエアロゾル粒子の内部にBC粒子が埋め

込まれた形態（被覆形態）の二種類に選別する方法論を開発した。この方法は、BC含有粒子がレ

ーザーを通過する最中の散乱断面積の時間変化が、上記２種の混合形態に依存して異なることを

利用したものである。  

 

図(1)-7: BC含有粒子の形態とレーザー通過中の時間依存散乱断面積Cs(t) 

 

（３）BC含有粒子の光学特性を計算する方法  

電子顕微鏡観察から、大気中のBC含有粒子は、多数の直径40nm程度のBC小球のフラクタル凝
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集体に硫酸塩や有機物が被覆あるいは付着した極めて複雑な形態であることがわかっている。こ

のような複雑形態のBC含有粒子の標準試料をBC質量と被覆量がともに既知の条件で実験的に生

成することができないため、BC質量吸収断面積を実験から正確に決めることは一般に困難である。

そのため、本研究では、任意の粒径・粒子形状・混合状態の条件下でBC質量吸収断面積を正確か

つ高速に算出できる厳密な電磁波散乱計算法に、実大気中で観測された個々のBC含有粒子の粒

径・粒子形状・混合状態の頻度分布のデータを入力して、現実大気におけるBC質量吸収断面積を

算出する方法をとる。従来の非球形粒子のための代表的な電磁波散乱計算法である離散双極子法

（Discrete Dipole Approximation: DDA）は、立方一様格子で粒子体積全体を離散化し、各々の離散

体積要素を電気双極子とみなした上で、入射電磁波に励起される粒子体積内の電場（内部電場）

を数値計算するものである。電磁波散乱の専門家の間では、DDAをBC含有粒子などの強い吸収性

粒子に適用すると離散化形状誤差の影響により、吸収が系統的に過大評価されるという問題が知

られていた。本研究では、この形状誤差の影響を回避するため、吸収性のBC小球部分の離散化を

回避する方法「Hybrid DDA」を提案した（図(1)-8）。  

 

 

図(1)-8: BC含有粒子の光学特性の計算法における体積離散化の模式図  

 

さらに本研究では、Hybrid DDAにおいてBC小球を一個の電気双極子とみなすことに起因する誤

差を緩和するため、小球内の電流の振動成分（電気双極子）だけでなく渦成分（磁気双極子）も

同時に考慮する解法coupled electric and magnetic dipoles (CEMD)を採用した「Hybrid CEMD法」を

開発した。  

 

（４）BC削減時の放射強制力を計算する方法  

本研究ではBCの雲・降水による除去過程や光吸収断面積に深くかかわるBCの混合状態を陽に

表現した数値モデルATRASを、領域数値モデルWRF-chemをベースにサブテーマ（４）と共同で

開発してきた（Matsui et al., 2014a）。このモデルは、微小エアロゾルの質量の半分程度を占める

有機エアロゾルの生成については揮発性に基づく表現方法（VBS法）を採用するとともに（Matsui 
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et al., 2014b）、BC削減時の新粒子生成の増加を精度良く計算するために数ナノメートルからのエ

アロゾルを計算するアルゴリズムを実装している。モデル開発の詳細については、サブテーマ（４）

において述べる。  

 本研究では発生源データとして、国際応用システム分析研究所（IIASA）のECLIPS/GAINSモデル

を採用した(Klimont et al., 2016)。まず2010年の発生源データを用いて、モデル計算の検証を実施した。

本研究ではこの検証されたモデルを用いてBC削減時の大気上端での直接放射強制力の変化を調べた。

IIASAのECLIPS/GAINSモデルでは、2050年の2度緩和シナリオ（世界エネルギー展望、WEO CO2 

450ppmシナリオ）データと、2050年における最大可能技術のシナリオデータが提供されている。最

大可能技術のシナリオというのは、現在すでに開発されているBC排出量の少ない科学技術を世界中

の発生源に適用した場合という仮想的なシナリオである。例えば、薪や石炭を使用した家庭用調理器

具を、最新のガスコンロで置き換えるなどである。本研究では、2050年の2度緩和シナリオ計算をベ

ース計算とし、この最大可能技術のシナリオを用いて感度計算を実施した。このBC排出量データを

用いた計算では、仮想的にBCのみを削減した場合の計算（非現実的な計算）と、BC削減時にBCとと

もに放出されるBC以外の成分も同時に削減される現実的な計算結果の２つを行った。各BC発生源で

は、BC削減時にBCとともに排出される二酸化硫黄（SO2）や揮発性有機化合物（VOC）も必然的に

削減されてしまう。これらの成分は、大気中においてBCを含まない（光を吸収しない）エアロゾル

を形成した場合には大気上端において負の放射強制力をもつため、その削減はかえって地球を温暖化

する方向に働く。一方これらの成分はBCを被覆することによりレンズ効果（光吸収断面積の増加効

果）を生み出したり（正の放射強制量の増加）、BCの降水による除去効率を高めることにより特に

発生源から離れた場所のBC量を減少させる（正の放射強制量の減少）。このため放射強制力の変化

は非線形となり、その定量化には本研究で用いたような詳細なエアロゾルモデルが不可欠である。本

研究ではエアロゾル削減時の直接放射強制力の変化量（DRF）を評価するために、Gahn(2013)にな

らい雲の変化などの影響を受けないような以下の評価方法を採用した。  

 

BCのみ削減時 

DRF_BC = ( F2050_BC － F2050_BC_clean) － ( F2050 － F2050_clean) 

 

全てのエアロゾルを削減時 

DRF_all  = ( F2050_all  － F2050_all_clean)   － ( F2050 － F2050_clean) 

 

ここでFは大気上端（TOA）での上向き短波放射フラックスであり、各添え字の意味は下記のとおり

である。 

F2050         : 2050年ベース計算 

F2050_clean       : 上記と同じ。ただし、エアロゾルの散乱・吸収を無視 

F2050_BC          : 2050年の最大可能技術によるBCのみ削減時 

F2050_BC_clean  : 上記と同じ。ただし、エアロゾルの散乱・吸収を無視 

F2050_all        : 2050年の最大可能技術による全てのエアロゾルを削減時 

F2050_all_clean   : 上記と同じ。ただし、エアロゾルの散乱・吸収を無視 
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４．結果及び考察  

 

（１） BC含有粒子の除去効率の支配因子の観測  

まず観測に必要な要素技術の開発成果について説明し、次に観測結果と考察を述べる。  

 

１）BC粒径別の被覆厚と被覆成分の吸湿性を観測する方法 (要素技術) 

BC含有粒子の雲粒活性化のしやすさを定量評価するためには、被覆成分の量だけではなくその吸

湿性を観測する必要がある。BCの被覆成分の吸湿性を直接観測するため、レーザー誘起白熱法に

よる単一BC粒子測定装置(SP2)のサンプルエアーの湿度を制御し、吸湿状態におけるBC含有粒子

の散乱断面積と、BCコア粒径を同時に測定できる装置 Humidified-SP2 （h-SP2） を開発した（図

(1)-9）。  

 

図(1)-9: 吸湿状態のBC含有粒子を測定するためのh-SP2の概略図  

 

さらに、BCを含まない粒子(BC-free粒子)とBC含有粒子両者について、粒子全体の吸湿性を決め

る非BC成分の吸湿パラメータκの値を観測する方法を開発した（図(1)-10）。  

 

図(1)-10: BCの被覆成分の吸湿パラメータを測定するシステム  APM-h-SP2 

 

この方法は、Humidified-SP2とエアロゾル質量分級装置(APM)を直列に接続し、乾燥状態の粒子質

量が既知の条件下で、吸湿状態の粒径を測定するものである。上記の測定法を東京の大気観測に

適用し、BC-free粒子、BC被覆成分の吸湿パラメータと、Q−AMS（サブテーマ３）によるBC以外

のエアロゾル化学組成質量比の時系列データを取得した（図(1)-11）。  
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図(1)-11: 東京において観測した、BC-free粒子の吸湿パラメータとエアロゾル化学組成（上）と、

吸湿パラメータの観測値と化学組成に基づいた推算値の比較。  

 

この図の結果は、BC被覆成分の吸湿パラメータκはBC-free粒子の吸湿パラメータκとほぼ等し

く、さらにそのκの値はエアロゾルのバルク化学組成から推算可能であることを示している。エ

アロゾルの内部混合が比較的進んでいない発生源近傍の東京でもこのような結果が得られたこと

から、エイジングが進んだ下流域あるいは発生源から遠方（すなわちグローバルにはほぼ全領域）

のBC含有粒子では、ほぼ正確に被覆成分の吸湿性がバルク化学組成から推算可能であることを示

唆するものである。この結果は、Q-AMS等によるバルク化学組成とSP2等による乾燥状態のBC被

覆量の観測データさえあれば、ほぼ正確にBC含有粒子の吸湿性と雲凝結核能を予測できることを

示すものである。これは、降水除去の支配要因の観測研究だけではなく、数値モデルにおける計

算精緻化の設計や、検証のためにも重要な結果である。  

 

２）降水中のBCの粒径別数濃度を観測する方法  (要素技術) 

【実験】降水中のBCの粒径別数濃度を観測するために、ネブライザーで降水試料からBCをエア

ロゾルとして空気中に抽出したのち、単一粒子レーザー誘起白熱法でBCの粒径別数濃度を測定す

る。我々は、水中の数密度が既知のポリスチレンラテックス (PSL)粒子分散水を作成する方法を考

案した。その方法で作成した濃度が既知のPSL粒子分散水の測定を行い、PSL粒径毎にネブライザ

ーの粒子化効率を評価した（図(1)-12）。 
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図(1)-12: ネブライザーの粒子化効率の決定  

 

本研究で用いるネブライザーMarin-5については、直径2μm以下の粒子は粒子化効率が50%であ

り、直径2μm以上の粒子では粒径の増大とともに粒子化効率が下がることが分かった。大気中・

降水中では粒径が2μmを超える大きなBC粒子はほとんどないため、降水中のBC粒径分布の観測

は50%の一定粒子化効率で行えることが示された。  

 

【理論】ネブライザーで噴霧される霧粒に複数のBC粒子が含まれる場合、その霧粒が乾燥すると

きに１つの大きなBC含有粒子となるため、空気中で観測されるBCの粒径分布は、水中における

真の粒径分布よりも大きくなる傾向がある（図(1)-13）。この効果を正しく考慮した測定を行う

ために、霧粒の粒径別数濃度を実験的に決定しておき、その霧粒の粒径分布と観測される空気中

のBCの粒径分布から、水中のBCの粒径分布を推定するためのインバージョンアルゴリズムを開

発した（Moteki and Mori 2015）。このアルゴリズムの計算によれば、典型的な東京の雨水中のBC

数密度（数十μg L
-1以下）では、１つのMarin-5で生成される大きさの霧粒に複数のBC粒子が含

まれる確率は小さく、空気中で観測されるBCの粒径分布と水中におけるBCの真の粒径分布との

差は無視できる事が分かった。  
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図(1)-13: ネブライザーによる粒子化に伴うBC粒径分布の変化  

 

この理論研究により、ネブライザーを用いた方法により水中のBCの粒径分布を精密に測定できる

事がしめされた。  

 

３）BC含有粒子の除去効率の支配因子の観測（観測結果）  

東京と沖縄における地上観測で得られた、各降水イベントにおける大気中と降水中のBCの粒径

分布と、そこから導出された湿性除去効率の粒径依存性図(1)-14に示した。  

 

 

図(1)-14: 各降水イベントにおける大気中と降水中のBC粒径別数濃度と、その比によって定義さ

れるBCの相対的な湿性除去効率の観測結果。細線は各々の降水イベントの結果、太線は

全イベント平均結果を表す。  

 

東京における除去効率が平均的に顕著な粒径依存性（大粒径ほど除去効率が大きい傾向）を持つ

のに対し、沖縄における除去効率は平均的に粒径依存性をほとんど持たないという観測結果が得

られた。東京における湿性除去効率の粒径依存性はイベント毎のばらつきが大きい物のどのイベ

ントでも粒径に対して単調増加する傾向が見られた、また沖縄においてもある１つの降水イベン
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トでは、東京と同様の顕著な粒径依存性が見られた。  

 これらの観測された除去効率の粒径依存性に基づいて、除去されたBCが経験した水滴取り込み

メカニズムの相対的寄与を、雲パーセルモデルを用いた独自のデータ解析法から見積もった。こ

のデータ解析法では、地上空気中におけるBCや全エアロゾルの粒径別数濃度と化学組成の観測デ

ータ、BCの被覆量の観測データ、降水強度の観測データ、その他気温や水蒸気などの気象データ

を、BC含有粒子が経験しうる３つの水滴取り込みメカニズム（雲粒活性化、雲粒衝突、雨粒衝突）

の理論式を考慮した雲パーセルモデルに入力し、BC除去効率の粒径依存性の観測値を最も良くモ

デルで再現できるような、上昇流速度と雲中滞在時間の２つのフリーパラメータを多数の試行錯

誤計算により決定する。この２つのフリーパラメータが決定されたモデル条件における、雲粒活

性化、雲粒衝突、雨粒衝突の３つの相対的寄与を調べた。図(1)-15に、東京、沖縄それぞれにお

ける、ある典型的な一つの降水イベントにおける解析結果を示す。両者ともに、観測された除去

効率の粒径依存性を、３つの水滴取り込みメカニズムの寄与の和によってよく再現できているこ

とがわかる。沖縄では粒径依存性がほとんどないため、粒径依存性の情報に基づいて上昇流速度

と雲内滞在時間の２つのフリーパラメータを狭い範囲に制約することができない。そのため、図

(1)-5において、データ解析結果のエラーバーが東京よりも沖縄の方が大きくなっている。  

 

 

図(1)-15: 東京、沖縄それぞれにおける典型的な降水イベントで観測されたBC除去効率の粒径依

存性と、雲パーセルモデルを用いたデータ解析から算出された各々の除去メカニズムの

寄与割合  

 

東京、沖縄それぞれにおける全降水イベントを平均した、各々の水滴取り込みメカニズムの寄与

率のBC粒径依存性を図(1)-16に示した。この結果から、東京、沖縄いずれにおいても、大気中の

BC質量の大部分を占める直径70-1000nmの粒径範囲におけるBCの主要な水滴取り込みメカニズ

ムは、雲粒活性化であることがわかった。ただし、BC数濃度には大きく寄与する直径100nm以下

のBCの除去には、雲粒活性化だけでなく、雲粒や雨滴との衝突も無視できない可能性が示唆され

た。  
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図(1)-16: 東京、沖縄それぞれの全降水イベントにわたる、各々の除去メカニズムの寄与率の平均

値 

 

BCの水滴取り込みメカニズムのうち雲粒活性化が支配的な条件下では、BC除去効率の粒径依存

性の強さ（図(1)-4におけるREの傾き）が、湿性除去の度合いの指標となる。すなわち、粒径依存

性が少ないほど、湿潤対流を経験する空気塊中のBC質量うち、除去される割合が大きいことを表

す。以下に示すように、個々の降水イベントにおけるBC除去効率の傾きの大きさは、その降水イ

ベントにの降水開始前に地上で観測されたBCの被覆の厚さに対してある明瞭な相関関係を持つ

ことが明らかになった。図(1)-17に、東京、沖縄で観測された各々の降水イベントにおけるBC除

去効率の傾き(BC直径200-400nm)とBC粒径200nmにおける被覆の厚さ（シェルコア比）の散布図

を示した。BCの被覆がある値よりも厚い（図ではシェルコア比約1.15以上）の時は、東京と沖縄

いずれにおいても除去効率の傾きがゼロに近いことがわかる。一方BCの被覆の厚さが薄い（シェ

ルコア比約1.15未満）の時は、東京と沖縄いずれにおいても除去効率はゼロよりも大きく、イベ

ント毎のばらつきが大きいことがわかる。  
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図(1)-17: 各降水イベントで観測された、BC除去効率の傾き（BC粒径依存性の強さ）とBCの被覆

の厚さの中央値の散布図。雲粒活性化が支配的な除去メカニズムであるとし、雲中の最

大過飽和度が0.1%または0.2%の条件下で被覆成分の吸湿性について現実的な範囲を仮

定したときの理論値を帯状領域で示した。  

 

図(1)-17には、水滴取り込みメカニズムが雲粒活性化のみであると仮定した場合のBC除去効率と

シェルコア比の関係の理論曲線を重ねて表示した。この理論曲線は、BCコア直径200nmにおける

シェルコア比の中央値が約1.1〜1.2程度よりも小さいようなBC被覆量では、BCの除去効率の傾き

が一般に降水イベント毎に異なる最大化飽和度や被覆成分の吸湿性に依存した正の値をとるが、

BC被覆量がそれよりも大きいと、最大化飽和度や被覆成分の吸湿性にほとんど依存せずにゼロに

近い値をとることを表している。これらの理論曲線は、観測されたBC除去効率の傾きの値の分布

のBC被覆量依存性をうまく説明するものである。  

 図(1)-17の結果は、湿潤対流を経験する空気塊中のBC質量除去効率は、BCコア直径200nmにお

けるシェルコア比の中央値が約1.1〜1.2程度よりも小さい発生源近傍のBCでは、雲中の最大化飽

和度や被覆成分に依存した様々な値をとる一方、発生後ある程度エイジングが進み、BCコア直径

200nmにおけるシェルコア比の中央値が約1.1〜1.2程度よりも大きい被覆量をもつBCでは、最大

化飽和度や被覆成分に依存せず、ほぼ全て除去されることを示している。本研究の結果から、気

候モデルによるBCの湿性除去/鉛直輸送フラックスの予測性能を向上させるためには、エイジン

グが進んでいない（BCコア直径200nmにおけるシェルコア比の中央値が約1.1〜1.2程度未満の）

BCが多い発生源近傍においては、湿潤対流における最大化飽和度推定の精密化だけではなく、BC

の被覆成分・被覆量のモデリングの精緻化も必要であることが示された。  
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（２）BCの混合状態の詳細観測  

単一粒子レーザー白熱法（SP２）で測定される散乱信号を元にBCの混合状態を判別するための

アルゴリズムを開発するため、その元となる室内実験を行った。この実験では、被覆形態と付着

形態それぞれの混合形態を持つBC含有粒子について、被覆体積あるいは付着粒子の体積、BC質

量の全てを制御して発生できるシステムを構築し、被覆量や付着粒子の大きさに対して、散乱信

号がどのように応答するかを詳細に調べた。特に、レーザー中に粒子が侵入してから蒸発を開始

する前の散乱断面積Cs-be、粒子中に含まれるBCが白熱を開始する時点における散乱断面積Cs-oi、

BC質量から経験的に推定したBC粒子そのものの散乱断面積Cs-bcの３つの測定量に注目した。これ

ら３つの測定量の比が、付着形態については付着粒子（硫酸アンモニウム粒子）の質量、被覆形

態については被覆物質（オレイン酸）の質量を変えた時にどのように応答するかを調べた結果を

図(1)-18に示す。  

 

図(1)-18: 人工的に発生させたBC含有粒子について、SP2で計測された散乱断面積の比の頻度分布  

 

この実験結果を元に、BC含有粒子を被覆形態(coated type)と付着形態(attached type)に判別するた

めのアルゴリズムを開発した。そのアルゴリズムの模式図を図(1)-19に示した。ハッチのかかっ

た部分は、BC含有粒子が観測されうる領域である。  
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図(1)-19: SP2で測定される散乱断面積の情報から、BC含有粒子の混合状態を判別するアルゴリズ

ム. 

 

この模式図によれば、ある適した範囲の（Cs-be/Cs-bc）の値を持つBC含有粒子については、適当

な（Cs-be/Cs-oi）の値の閾値を設けることで、被覆形態と付着形態を曖昧さなく互いに判別でき

ることを示している。本研究では、実大気中のBC含有粒子でこれら２形態を判別できることを確

認した。  

 図(1)-20は、過去に行われた東アジア上空の航空機観測AFORCE2009, 2013と、今回のBC-CARE 

Tokyoにおいて観測されたNf_Attachの平均値を示した。  

 

 

図(1)-20: 付着形態BC数割合(Nf Attach)の高度分布（平均値±標準偏差）  

 

これはDBC-core = 200 nmかつ他成分の体積割合がある程度大きなBC含有粒子についての結果であ
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る。実大気中のBC含有粒子では付着形態は2~3%程度であることがわかった。この観測結果から、

数値モデルの放射計算においてBCと他のエアロゾルが内部混合を考慮する場合、被覆形態を仮定

することが現実的であることが示された。  

 

（３）個々の複雑形状のBC含有粒子の光学特性を高精度計算  

開発した離散双極子法の精度を評価するため、Superposition T-matrix法による散乱問題の厳密解

が存在する球のみからなる幾何学形状をもつモデルBC含有粒子についてベンチマーク計算を行

った（図(1)-21）。この図では、一様立方格子による離散化で電気双極子のみを考慮した通常の

DDA解法（lattice CED）と電気・磁気双極子を考慮した解法（lattice CEMD）、Hybrid離散化で電

気双極子のみ考慮した場合（hybrid CED）と電気・磁気双極子を考慮した場合（hybrid CEMD）

の計４通りのDDA計算法について、吸収効率の厳密解に対する相対誤差を示した。ここでは一様

立方格子の格子間隔はBC小球直径の1/5とした。  

 

 

図(1)-21: 図中のモデルBC含有粒子について計算した吸収効率の、離散双極子法の厳密解に対する相

対誤差のサイズパラメータ依存性 

 

横軸はモデルBC含有粒子の波長に対する相対的スケールであり、モデル粒子を構成するBC小球のサ

イズパラメータである。従来のDDAで採用されていた一様立方格子による離散化(lattice CED, lattice 

CEMD)では、サイズパラメータがゼロに近づく長波長極限でも吸収効率は厳密解に収束せず、一定

の正の系統誤差が残る。図には示していないが、この長波長極限の系統誤差の大きさは離散化格子間

隔に強く依存する。これは強い吸収性物質からなる粒子について例外なく起こるの従来のDDA法の原

理的問題である。一方、本研究で考案したHybrid離散化(lattice CED, lattice CEMD)では、長波長極限

における系統誤差が解消している。CEMD（赤線）はCED（青線）にくらべ、サイズパラメータの増

大にともなう誤差の増加が抑制されている事がわかる。図(1)-8に例示されたように、新たに開発した

「Hybrid CEMD」は、任意のBC含有粒子について、従来のDDA法に比べて広い波長領域にわたり安

定な精度で吸収特性を計算できると考えられる。 
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  Hybrid CEMD法を用いて、現実的なフラクタル凝集体形状のBC含有粒子の質量吸収断面積[m
2
/g]を、

大気放射において重要な範囲のBC質量等価粒径と光波長にわたり計算した結果を図(1)-22に示した。 

 

図(1)-22: 新たに開発したHybrid CEMD法で計算された、BC含有粒子の質量吸収断面積 [m
2
/gBC]。 直

径40nmのBC小球のフラクタル次元2.8の凝集体を仮定した。裸の場合（左）と、東アジア上

空における観測値と同程度の厚さの被覆を持つ場合（右）。 

 

裸のBC粒子に比べ、東アジア上空における観測値と同程度に厚い被覆を持つBC含有粒子は、全ての

粒径と波長領域において２倍程度大きな質量吸収断面積を持つことが示された。このような波長・粒

径・混合状態に依存したこれまでにない詳細な質量吸収断面積のデータを用いることにより、気候モ

デルにおけるBCによる大気加熱率計算や、吸収性エアロゾルのリモートセンシングアルゴリズムの

精度向上が期待される。 

 

（４）数値モデルを用いたBC削減時の放射強制力の変化予測  

IIASAのECLIPS/GAINSの2010年の発生源データを用いて、本研究で開発されたエアロゾルモデル

ATRASで計算されたBCなどのエアロゾルの計算を検証した。この結果、2009年4月に黄海・東シナ海

で実施されたA-FORCE-2009航空機観測（Oshima et al., 2012, 2013, Matsui et al., 2013）で得られたBC

の平均的な高度分布や、BCの降水除去の比率の指標である輸送効率を、比較的よく再現できている

ことが確認できた。BC濃度の絶対値は発生源データにも依存する量であるが、輸送効率は基本的に

モデルで表現されたプロセスのみに依存する物理量であり、その妥当性を確認することができた。ま

た地上の放射観測ネットワークであるアメリカ航空宇宙局（NASA）のAERONETや日本が主体とな

ったSKYNETとの比較をアジア域のおける観測を対象として実施した結果、微小エアロゾルの光学的

厚み（AOD）と微小エアロゾルの光吸収の光学的厚み（AAOD）ともに2009年4月平均で 35%程度で

一致することがわかった（図(1)-23）。多くのグローバルモデルは時期などは異なるもののアジアに
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おけるAERONETのAAODを1/3から1/6しか説明できないということが報告されているが（Bond et al., 

2013）、本研究で開発されたエアロゾルモデルと本研究で採用した発生源データでは、より観測と整

合的であることが確認された。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図(1)-23:数値モデル計算結果と、AERONETおよびSKYNET放射観測で得られた微小エアロゾルの光

学的厚み（AOD、左図）と微小エアロゾルの光吸収の光学的厚み（AAOD、右図）との比較。 

 

 

図(1)-24: 本研究で開発されたエアロゾルモデルATRASで計算された、BC削減時のエアロゾル直接放

射強制力の変化量。仮想的にBCのみを削減した場合の計算結果（左）と、BC削減時にとも

に放出されるBC以外の成分も同時に削減される現実的な計算結果（右）。 

 

この検証された数値モデルを用いて、BC削減時のエアロゾル直接放射強制力の変化量を計算した。

図(1)-24 には、BC削減時のエアロゾル直接放射強制力の変化量を示した。仮想的にBCのみを削減し

た計算においては、エアロゾル全体としての光吸収量が減少することから、正の放射強制力を減少さ

せる（温暖化を抑制する）ことが分かる。一方において現実には、BC削減時にはその排出源から排

出されるBC以外のエアロゾル成分やその前駆気体も削減されることになる。この効果を総合的に評

価すると、中国北部などを中心にBC削減時にはむしろ正の放射強制力が増加する領域が見られるこ

とが明らかとなった。今回計算した領域全体で見ると正の放射強制力が減少する領域の方が広く、ま

たその減少量の絶対値も大きい。この結果、10-45N 70-150Eの領域全体で評価すると正の放射強制力

を-0.31 W m
-2減少させることが明らかとなった。この減少量は仮想的にBCのみを削減した場合の

-1.14 W m
-2の1/3程度であった。これは限定された領域での2009年4月というテストケースでの評価で

はあるが、BCの排出量削減が温暖化対策としてある程度有効である一方、削減がBCのもつ大きな放
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射強制力をそのまま減少させるわけではないことを示している。このことは、BC削減シナリオを行

政レベルで検討する時にきわめて重要である。 

このような行政レベルでのBC削減効果についてより現実的に評価するために、BC発生源ごと

にBCのみの削減とBC以外の成分も含めた削減の両方の計算を実施した。この結果、民生

（residential and commercial）が、BC以外の成分も削減される現実的な計算においても正の放射強

制力を削減する有効な方策であることが明らかとなった（表(1)-1）。一方、輸送（surface 

transportation）は、BCを削減するとエアロゾル全体ではむしろ正の放射強制力を増加させること

がわかった。これらは発生源ごとのBCとBC以外の成分との発生量の比率などによるものと思わ

れる（Matsui and Koike, 2016）。本研究により家庭の調理器具などの近代化などがBC削減による

地球温暖化対策として有効である可能性が示唆された。  

 

表(1)-1： 各種発生源の削減時における放射強制力の変化（2009年4月 10-45N 70-150E） (W m
-2

) 

 BCのみを削減  BCとともに排出され

る成分も削減  

全て削減  -1.14 -0.31 

民生（residential and commercial）のみ削減  -0.52 -0.37 

輸送（surface transportation）のみ削減  -0.21 +0.75 

工業（industry combustion and processing）

のみ削減  

-0.06 +0.03 

発電所（Power plants, energy conversion, 

extraction）のみ削減  

+0.01 +0.21 

バイオマス燃焼（open biomass burning）のみ

削減  

-0.09 -0.06 

 

５．本研究により得られた成果  

（１）科学的意義  

BC質量濃度の空間分布の数値シミュレーションにおける大きな不確実要因であった湿潤対流

における鉛直輸送/湿性除去過程について、BCの除去効率の支配要因を初めて観測的に明らかに

した。雲粒活性化のプロセスが輸送/除去の割合を支配していることが示された。特に、エイジン

グが進んでいない発生源近傍におけるBCでは、除去効率が被覆量・被覆成分に依存して大きく変

わることが示唆された。本結果から、発生源近傍におけるBCの被覆量と被覆成分の物理化学過程

の計算精緻化が、湿潤対流に伴う鉛直輸送 /湿性除去フラックスの予測精度向上につながることが

期待される。さらに、BCを含むエアロゾルのうち、付着形態は被覆形態に比べ無視できるくらい

少ないことを観測的に示し、現実的な形態のBC含有粒子の光学特性の高精度計算法を開発した。

このことにより、今後、数値モデルにおいてBCの湿性除去過程の計算精度を上げるためには、雲

粒活性化を支配する（１）雲の中での最大過飽和度と（２）BC含有粒子の雲凝結核能を決める被

覆量と被覆成分の計算を精緻化することが重要であることが示された。このことはBCの放射強制

力やBC排出量の削減効果の定量化のためには、BCの混合状態を陽に表現可能な詳細なエアロゾ

ルモデルを用いる必要があることを示している。  

多くのグローバルモデルは、アメリカ航空宇宙局（NASA）の地上の放射観測ネットワークで

あるAERONETのアジアにおけるエアロゾルの光吸収の光学的厚み（AAOD）を1/3から1/6しか説
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明できないということが報告されている。この原因として、放射観測からのAAOD推定そのもの

の不確定性やBCの発生源の不確定性もあると考えられるが、本研究ではグローバルモデルでは表

現できない詳細なBCの混合状態とその降水除去や光吸収特性影響を表現した数値モデルを使っ

た研究により、アジアのAAODは平均で 35%程度で一致することがわかった。このことは、現在

のグローバルモデルのBC混合状態の扱いに大きな不確定性があることを示している。またBCの

みを削減した計算と、BC削減時にその発生源から同時に排出される他のエアロゾル成分（前駆気

体）も同時に削減する現実的な計算により、放射強制力が大きく変化することが明らかとなった。

これはBC以外のエアロゾルを総合的に評価することの重要性を示すとともに、大気化学反応やエ

アロゾルの物理化学過程の非線形的な相互作用も正確に計算することの重要性を示すものである。 

 

（２）環境政策への貢献  

＜行政が既に活用した成果＞  

 特に記載すべき事項はない。  

 

＜行政が活用することが見込まれる成果＞  

 計画全体として、大気エアロゾルの雲生成・降水過程への影響を評価するための基本的知見を

提供した。また現在のグローバルモデルでは表現できない詳細なエアロゾルモデルにより、BC

削減時の放射強制力の総合的な評価は、今後の行政で活用が見込まれる。  

・BCは二酸化炭素、メタンについで3番目に大きな正の放射強制力をもつため、その排出量削減

は有効な温暖化対策となる可能性がある。本研究では、現在のグローバルモデルでは表現でき

ない詳細なエアロゾルモデルを使った本研究の計算により、BC排出量の削減がBCのもつ大き

な正の放射強制力をそのまま減少させるわけではないが、BC削減が温暖化対策としてある程度

有効であることが明らかとなった。正の放射強制力の減少量がBCのもつ放射強制力よりも小さ

くなってしまうのは、BC削減時に同じ発生源から発生する他の無機・有機エアロゾル（やその

前駆気体）も同時に削減され、負の放射強制力も減少してしまうからである。また発生源別の

計算の結果、民生（residential and commercial）が、BC以外の成分も削減される現実的な計算に

おいても正の放射強制力を削減する有効な方策であることが明らかとなった。これらの結果は、

BC削減シナリオを行政レベルで検討する時にきわめて重要である。  

・2015年9月29日から10月1日にフィンランドのヘルシンキ大学で開催されたPACES（air Pollution 

in the Arctic: Climate, Environment and Societies）国際ワークショップ（IGAC/IGBP）に招待され

出席した。極域気候変動に影響を及ぼす短寿命気候汚染物質（SLCP）に関する研究を国際的に

推進していく中で、本研究の成果を生かして日本が積極的に関与することにより、行政で活用

が見込まれる科学的成果のとりまとめが期待される。この計画には北極評議会(Arctic Council; 

AC)が深く関わっており、同時期に開かれた「ブラックカーボンとオゾンの気候影響の評価報

告書」を作成する北極評議会の会議（AMAP, Arctic Monitoring and Assessment Programme会議）

にも参加した。この報告書では北極評議会加盟国を中心に、ブラックカーボンなどの排出量削

減のための勧告の科学的基礎となる内容であり、今後の日本の行政においても検討が必要とな

る可能性がある。  

・2016年2月27日から28日にアイスランドのレイキャビクのアメリカ大使館で開催された「北極評
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議会 第１回ブラックカーボン及びメタン専門家会合（EGMCM, Expert Group on Black Carbon 

and Methane）」に外務省、環境省、文部科学省の要請と承認を経た上で出席した。アメリカ、

カナダ、デンマーク、フィンランド、アイスランド、ノルウェー、ロシア、スウェーデン、AAC, 

ACAP, フランス、イギリス、イタリア、日本、ポーランド、韓国、スペイン、EU、ACから28

名の代表が出席した。この会議の主目的は「ブラックカーボン、メタンの排出削減に関するこ

れまでの知見・理解のまとめと、AC国を中心とする削減実施の勧告を含む内容の報告書

（Summary of Progress and Recommendations）を取りまとめることであった。この文書を作成す

るという点においては、参加者の合意に達した。会議では文書の形式や内容について詳細な議

論がなされた。AC国やオブザーバー国の役割についての議論も項目ごとに行われた。削減に関

するオブザーバー参加国の責務については今後の議題とした。このようにSLCPの気候・健康影

響評価や削減の方策についての国際的な取り組みが進行する中で、本推進費で得られた成果に

より日本が国際貢献することができた。この報告書は、2017年4月のArctic Council Ministerial 

MeetingにおいてSAO（Senior Arctic Officials）が各国大臣に提出済みとのことであり、今後、日

本の行政においても検討される見込みである。  

 

６．国際共同研究等の状況  

･本研究で得られた成果や実績に基づき、北極評議会のブラックカーボンとメタンの専門家グルー

プ（Expert Group on Black Carbon and Methane (EGBCM)）会議に、日本の代表として出席した。

この会議の主目的は「ブラックカーボン、メタンの排出削減に関するこれまでの知見・理解のま

とめと、北極評議会の国々を中心とする削減実施の勧告を含む内容の報告書（Summary of Progress 

and Recommendations）を取りまとめることである。報告書作成においては、本研究で得られた知

見に基づいて、ブラックカーボンの移動発生源（mobile sources of black carbon）の執筆に大きく

貢献した。また本研究で得られた成果や実績に基づき、北極評議会の北極モニタリング・アセス

メント・プログラム（Arctic Monitoring and Assessment Programme）への今後の積極的な貢献が求

められた。  

･エアロゾルの数値モデル計算では、国際応用システム分析研究所（IIASA）のKlimont博士との共同研究

によりBCなどの排出量データを提供いただいた。 

･台湾国立大学と共同で、台湾のLulin山の頂上にある大気観測所（高度約3 km）でブラックカーボ

ンの濃度を連続的に測定した。春季に東南アジアのバイオマス燃焼により発生したブラックカー

ボンが輸送さて、この地域でブラックカーボンの濃度が毎年増大することを見出した。また同じ

場所でアメリカの大気海洋庁のグループが別の方法でブラックカーボンの測定を行ったので、両

方の観測を比較した。  

・国立極地研究所は北極科学サミット週間（ASSW）2015の開催に主導的役割を果たした。これは、

国際北極科学委員会(IASC)の主催、日本学術会議の共同主催で、2015年4月23 日から30日の間、

富山国際会議場（富山市）で世界27カ国から708名 の参加のもと開催された。ASSWは毎年開催

される北極科学に関する世界最大のイベントであり、日本での開催は初めてであった。前半の4

日間IASCなどの諸委員会の会合が開かれ各分野での今後の研究課題や北極研究の推進に関する

議論のみならず、北極における科学研究の社会への貢献のあり方や、重要性の高い研究課題を国

際協力により推進する方策などの議論が活発に行われた。ここで、推進費の研究で開発された大
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気中及び降水中のブラックカーボンの測定法と、北極での測定結果について2件の報告を行い、

多くの研究者の注目を集めた、交流を深めた。  

･国立極地研究所は「第６回極域科学シンポジウム」を2015年11月16日（月）〜11月19日（木）に、

開催した。「北極温暖化増幅とその影響  ―GRENE 北極気候変動プロジェクトと新しい方向性―」

をテーマに特別セッションを設定した。ここでも、小池、近藤らは推進費の研究で開発された大

気中及び降水中のブラックカーボンの測定法と、北極での測定結果について2件の報告を行い、

北極の気候に及ぼすブラックカーボンの影響についての最新の知見を発表し、多くの研究者と議

論した。  

･国立極地研究所は2016年2月26日に「エアロゾル－雲相互作用に関する研究会」を開催した。こ

の研究集会には、エアロゾル－雲相互作用に関して、様々な異なるアプローチ（現地観測、衛星

観測、室内実験、数値実験など）で取り組んでいる研究者が集まり、これまでの各々の研究をわ

かりやすく解説し、意見交換を行なった。推進費で行ったアジアでの航空機観測による研究から

中国で排出されたブラックカーボンが自由対流圏に効率よく輸送されるためには、水蒸気量の比

較的少ない冬季の対流活動による上方輸送が重要であるとの結果を始めて示した。またアジアの

ブラックカーボンが北極に運ばれる経路についても議論を行った。エアロゾルの気候影響の研究

を活発に行っている中堅研究者との交流を深め、推進費研究を発展させる重要な機会となった。 

･イギリスのマンチェスター大学と共同でブラックカーボンの測定法の比較とアジアから北極に

輸送される経路に関する共同研究を行った。研究成果は2017年に国際誌に出版された。  

･これまで観測で得られたブラックカーボンを含むエアロゾルのデータをデータアーカイブとし

て整備する国際共同研究に参加してきた。このデータベースはイギリスのリーズ大学が中心とな

ってアメリカ、ドイツ、スイス、スウェーデンを含む10の研究機関のエアロゾルなどのデータを

収録し広く公開するものである。これを通して関連する我々のデータは一般に公開された。また

このデータベースに関する論文がアメリカ気象学会誌BAMSで印刷中である。  

･2016年の5-6月にNASAを中心とするアメリカと韓国の研究機関が韓国で大型の航空機観測を実

施した。東京大学・国立極地研究所のグループはこの観測に主に地上観測を中心にアメリカの大

気海洋庁（NOAA）と共同で参加した。2017年2月にはNOAAの研究者が東京大学を訪問し、取得

されたデータの解析を議論した。  

･2016年よりフィンランドの環境省の環境研究所のKaarle Kupiainen博士とEGBCMの報告書の作成

を通してブラックカーボンの排出インベントリーや規制に関する議論を継続してきた。Kupiainen

博士を2017年2月に日本に招聘し、日本とフィンランドの２国間の共同研究に合意した。今後ブ

ラックカーボンに関する共同研究について6月に関係者の会合を持つことになった。  

･2017年2月に東京でフィンランド大使館の主催で日本とフィンランドの２国間の科学協力に関す

る集まりがあった。ブラックカーボンを含むエアロゾルの研究をフィンランドの環境省と協力し

て進めることについての議論を行い、今後、環境研究においてフィンランドと連携していくこと

を確認した。  
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（３）知的財産権  

 特に記載すべき事項はない。  

 

（４）「国民との科学・技術対話」の実施  

･2014, 2015, 2016年 東京大学オープンキャンパスにてブラックカーボン測定器などの展示し、

推進費の研究成果などについてわかりやすく解説を実施  

･東京大学オープンキャンパスにて講演「地球温暖化とエアロゾル：微粒子は気候を変えるのか？

2014年8月6日、高校生を中心に約70名が聴講  

･東京大学主催、高校生のための春休み講座2014講演、地球温暖化とエアロゾル、2014年4月3日、

高校生を中心に約50名が聴講  

･私立西武学園文理小学校にて講演、科学者の使命と高い志  -子供達が生きる21世紀の地球は-、

2014年5月31日、小学生、約100名が聴講  

･東京大学主催、高校生のための東京大学オープンキャンパス2014講演、地球温暖化とエアロゾ
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･私立西武学園文理高等学校にて講演し推進費の研究成果などについてわかりやすく解説、地球
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･一般公開シンポジウム「PM2.5の実態と健康影響・気候影響」第26回東京大学環境安全研究セン

ターシンポジウム、2016年12月20日、約80名が聴講  

 

（５）マスコミ等への公表・報道等  

 特に記載すべき事項はない。  

 

（６）その他  

 近藤豊 日本学士院賞受賞（平成27年度）  

 

８．引用文献  

特に記載すべき事項はない。  
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（２）エアロゾル混合状態とグローバルモデルによる評価  

 

国土交通省気象庁気象研究所 環境・応用気象研究部 第四研究室  五十嵐 康人  

国土交通省気象庁気象研究所 環境・応用気象研究部 第一研究室  大島 長  

国土交通省気象庁気象研究所 環境・応用気象研究部 第四研究室  足立 光司  

 

＜研究協力者＞  

国土交通省気象庁気象研究所 環境・応用気象研究部 第四研究室  梶野 瑞王  

国土交通省気象庁気象研究所 予報研究部 第四研究室       財前 祐二  

 

   平成26～28年度累計予算額：25,322千円（うち、平成28年度予算額：  8,450千円）  

           予算額は、間接経費を含む。  

 

［要旨］  

【エアロゾルの電子顕微鏡分析】2014年夏に東京で行われた集中観測、また2016年3月に沖縄県辺

戸岬で行われた集中観測に参加し、それぞれ約3週間にわたり連続的に電子顕微鏡分析用の試料採

取を行った。また、過去に行った東アジアでの飛行機観測や東京や能登での地上観測、海外のバ

イオマス燃焼観測キャンペーンや南米アマゾン地域で採取した試料を本推進費研究に活用する目

的で分析・解析した。その結果、ブラックカーボン（BC）を含む光吸収性エアロゾルの挙動を明

らかにした。Adachi et al. (2016)
1)では、東京都市大気におけるBCなどの個数濃度や混合状態に関

する変化を詳細に解析した。その結果、BCの個数濃度や混合状態は気象条件に大きく左右され、

特に弱風状態で濃度が上がり、オキシダント濃度の上昇とともにBCが他エアロゾル成分に被覆さ

れ内部混合する過程が進むことが分かった。また、降雨直後には被覆のないBC濃度が上昇した。

これらの結果は、電子顕微鏡による1万個を超える粒子組成解析とSingle particle soot photometer

（SP2）の組み合わせによって得たものである。また、BCに加えて光吸収性酸化鉄粒子の存在と

その量的変化も明らかとなった。Ueda, Adachi et al. (2016)
2)では、日本海側の観測サイトで得られ

たBCの挙動と被覆による光吸収性の変化を解析した。その結果、被覆が多いほどBCの光吸収効率

が高くなるが、加熱による揮発では有機物の一部が残留し、BCの光吸収効率が正確に評価できて

いない可能性が分かった。加えて、Bateman, Adachi et al. (2017)
3)では南米アマゾン域における光吸

収性が示唆される有機物の挙動を明らかにした。また、バイオマス燃焼から発生するBCや有機物

の挙動に関しても電子顕微鏡による分析技術開発を進めて新たなデータ解析を行い、それらの粒

子のエイジングプロセスを明らかにした。Moteki, Adachi et al. (2017)
4)では、航空機観測で得られ

た試料中の酸化鉄粒子について、その物理化学的詳細をSP2データに加え電子顕微鏡分析によって

明らかにした。  

【グローバルモデルによる評価】従来の気候モデル（グローバルモデル）が抱えるBCの気候影響

評価に関する問題点を克服するために、BCの変質過程（混合状態の時間変化）、降水による除去

過程、レンズ効果（光吸収の増大効果）を表現できるように、気象研究所地球システムモデルの

改良を実施した。改良したモデルは、BCの主要な発生源である東アジア域で、BC濃度の季節変動

や鉛直分布の観測結果を定量的に再現することができた。またリモート域である北極域では、従
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来の変質過程スキームを用いた計算では、観測されたBC濃度を過小評価し、季節変化を再現する

ことができなかったのに対し、改良したモデルでは、BCの季節変化の再現性が向上した。また従

来の除去過程スキームを用いた計算では、上部・中部対流圏中でのBC濃度を過大評価したのに対

し、改良したモデルでは、鉛直分布の再現性が向上した。さらにレンズ効果の導入により、地上

放射観測と比較して従来大幅に過小評価となっていたBCの光吸収量が増大し、その再現性が向上

した。BCの空間分布と光吸収の再現性が向上したモデルを用いて、大気上端における全球平均の

BCの直接放射強制力を推定したところ、本研究では、0.2 W m
-2と推定された（2008-2015年平均値）。

また従来の手法を用いたモデル計算結果との比較から、BCの直接放射強制力は、レンズ効果の導

入により約40%増大し、変質過程の改良により約20%増大することが示唆された。この放射効果の

増大は、北半球の中・高緯度において顕著であった。  

 

［キーワード］  

電子顕微鏡、ブラックカーボン（BC）、混合状態、全球モデル、変質過程、除去過程、放射効果  

 

１. はじめに  

ブラックカーボン（BC）は、二酸化炭素、メタンに次いで、三番目に大きい正の放射強制力を

持つ可能性が指摘されている5)。しかしながら、気候影響評価に使用されている気候モデル（グロ

ーバルモデル）は、地上放射観測により得られたBCの光吸収量を3倍程度過小評価しており、BC

の放射影響評価には大きな不確定性が含まれている 6)。また地上・航空機観測との比較によると、

気候モデルによるBCの鉛直分布の再現性は不十分であり7)、全球規模でのBCの空間分布の推定に

も大きな不確定性が含まれている8)。  

BCは、化石燃料・植物由来燃料・バイオマス等の不完全燃焼過程によって大気中に排出される。

BCは、疎水性粒子として大気中に排出されるが、排出後の時間経過とともに他の水溶性エアロゾ

ル成分と内部混合して（BCの混合状態の変化、または下記BCコアの被覆増加）、親水性粒子へと

変換される（BCの変質過程）9)。BCは、無機・有機エアロゾル成分に覆われ内部混合する（被覆）

ことで、光吸収量が増大する（レンズ効果） 10)。一方、BCが水溶性無機・有機エアロゾル成分に

覆われ内部混合すると雲凝結核特性を持つようになり、降水による除去を受けやすくなって、大

気中の寿命が短くなる（除去過程）11)。このため、気候モデルでBCの放射効果の推定精度を向上

させるためには、BCの混合状態を観測から解明し、これらの諸過程（BCの変質過程、レンズ効果、

除去過程など）のモデルでの表現を向上させる必要がある。  

そこで本サブ課題では、電子顕微鏡などによる観測および分析を実施し、BCと他エアロゾル成

分の混合状態や物理化学特性などの動態を把握する。また、気象研究所地球システムモデルの開

発・改良・検証を実施し、モデルでBCの混合状態が重要となる諸過程を表現することで、高い信

頼性でBCの放射効果を推定する。  

 

２．研究開発目的  

本研究では、東アジア域でエアロゾル粒子の採取を行い、電子顕微鏡分析によりBCやその他の

エアロゾルの混合状態や物理化学特性を明らかにする。また観測により得られた知見に基づき、

気象研究所地球システムモデルの開発・改良を実施する。世界各地の地上および航空機観測との



 

 

2-1403-33 

比較により、モデル計算結果の検証を行い、検証したモデルにより、全球規模のBCの放射効果を

総合的に評価する。  

 

３．研究開発方法  

（１）エアロゾルの電子顕微鏡分析  

SP2とのBC成分分析比較  

電子顕微鏡を用いてBC及びその他のエアロゾル成分の組成、混合状態、形態などを測定し、Single 

Particle Soot Photometer (SP2)などの機器によるデータとの比較を行った。この結果は、連続観測機

器ほどには多数のデータを得ることが困難な電子顕微鏡観測データの代表性を検証するとともに、

SP2のBC混合状態結果の精度確認にも重要である。  

東京都内で行った集中観測の結果、BC混合状態に関して、電子顕微鏡とSP2の間で7日0時ごろ

と9日12時ごろの濃度上昇期間において、観測データの一致が見られた（図 (2)-1）。これは、フィ

ルタ採取試料を形態及び化学分析する電子顕微鏡分析と、大気中粒子を連続的に光学分析するSP2

という、BCの異なる物理化学特性を測定する機器との初めての比較であり、両者の測定が同一の

物質（BC）を測定していることを初めて確認したデータである。一方、定量的な評価では、両者

の間に相違がみられ、電子顕微鏡サンプラーの捕集効率やSP2検出効率等に改善の余地があること

が明らかとなった。このデータの詳細についてはAdachi et al. (2016)
1)において論文発表を行い、詳

細な議論を公表した。また、本研究で明らかとなった両観測機器の定量評価については今後の課

題としてさらなる実験観測を行う予定である。  

 

 

図(2)-1：電子顕微鏡分析で見積もられたすす濃度（平均炭素量）とSP2で得られたBC濃度の比

較。Adachi et al. (2016)
1)中の図5．  
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電子顕微鏡を用いた粒子加熱実験技術開発  

BCと同時に発生する有機エアロゾルの加熱特性を電子顕微鏡で検証するため、試料加熱技術の

開発を行った。この技術は、電子顕微鏡の試料フォルダを観察中に直接加熱する手法であり、成

分ごとの気化温度が測定できる。温度は、蒸発温度が既知な金属や有機物を標準とし、到達温度

の確認を行い、10%程度の精度で温度上昇が600℃以上まで行われていることを確認した。  

野外試料を用いた実験の結果、BCを被覆する硫酸塩は200℃以下で気化するのに比べ、一部の有

機物は600℃での高温でも残留物が残るという結果が得られた（図 (2)-2）。この結果は、BCの被覆

によるレンズ効果を調べるときに、200℃ないし300℃で被覆物が全て取り除かれるという仮定の

下でのレンズ効果の見積もりは、一部の有機物に対しては過小評価になることを示唆している。

この内容は、いくつかの国際学会で発表し、現在論文執筆中である。  

 

図(2)-2：加熱フォルダを用いて、バイオマス燃焼からの有機物を加熱した例。600度まで加熱し

ても残る有機物が確認された。Adachi et al. in preparationから引用。  
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（２）全球モデルによる評価  

気象研究所地球システムモデルの開発  

これまでに気象研究所では、気候変動に関する政府間パネル（IPCC）における第5期結合モデル

比較計画CMIP5（Coupled Model Intercomparison Project Phase 5）に参加することで、気候変動予測

に対して貢献をしてきた。図(2)-3に、気象研究所地球システムモデルMRI-ESM1
12)の構成模式図

を示す。このモデルは大気大循環モデルMRI-AGCM3, 海洋大循環モデルMRI.COM3, エアロゾル

モデルMASINGAR mk-2
13)

, 大気化学気候モデルMRI-CCM2
14)から構成され、各モデルコンポーネ

ントはカップラーライブラリScup (Simple Coupler)
15)で結合される。  

 

 

図(2)-3：気象研究所地球システムモデル(MRI-ESM1)の構成模式図。気象研究所のホームページ

から引用。  

 

気象研究所では、気象研究所地球システムモデルMRI-ESM1に数多くの改良を実施することで、

第6期結合モデル比較計画CMIP6に向けた新しいバージョンのモデルMRI-ESM2を開発中である。

この取り組みの中で、本研究では、従来の気候モデルが抱えるエアロゾルに関する問題点を克服

するために、特にBCに関するモデル手法について、大きく分類して3種類の改良を実施した。  

第一に、BCの混合状態の変化を物理化学法則に基づき表現できるように、エアロゾルの微物理

過程の改良を行った（変質過程スキームの改良）。具体的には、BCが疎水性から親水性へと変換

される変質過程について、従来は一定値の時定数（τBC = 1.2日）を用いて表現していたのに対し、

本研究では疎水性BCの被覆速度に依存する変換速度を表現するパラメタリゼーションを導入・改

良することで、大気環境に応じて変化するBCの変質過程を定量的に表現することが可能となった

16)。 

第二に、エアロゾル粒子の降水による除去過程をより現実的に表現できるように、エアロゾル
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の湿性沈着過程の改良を行った（除去過程スキームの改良）。従来はエアロゾルの積雲対流によ

る鉛直輸送と降水による除去過程を独立して扱っていたのに対し、本研究では鉛直輸送と除去過

程を整合的に扱うように、積雲対流パラメタリゼーション17)にエアロゾルの除去過程を新たに組

み込むことで、エアロゾルが降水除去を経ながら鉛直輸送される様子を表現することが可能とな

った。  

第三に、BCが他エアロゾル成分と内部混合することで、BCの光吸収量が増大する効果を表現で

きるように、エアロゾルの放射過程を改良した（レンズ効果の導入）。従来はBCと他エアロゾル

成分の内部混合を考慮せず、BC単体（被覆なし）での放射効果を計算していたのに対し、本研究

では親水性BCについては硫酸塩エアロゾルとの内部混合を仮定することで、被覆による光吸収の

増大効果（レンズ効果）を扱えるようにした。エアロゾルの吸湿特性や混合状態の表現において

は、電子顕微鏡分析などにより得られた知見をモデルに反映させるとともに、エアロゾル光学特

性の計算においては、BCをコア、その周りを覆う他エアロゾル成分をシェルとして扱う、コア・

シェル型のミー散乱理論を新たに導入した 18)。  

 

気象研究所地球システムモデルによる計算  

 改良した気象研究所地球システムモデルを用いて、2008-2015年の期間について、モデル計算を

実施した。計算は2006年12月から実施し、最初の約1年間はスピンアップ期間とした。本研究では、

現実的な海面水温を表現するために、海洋モデルは結合させず、外部境界データとして海面水温

データ（COBESST）を与える計算を行った。また現実的な気象場を表現するために、気象庁再解

析データ（JRA-55）を用いて束縛をかける計算（ナッジング）を実施した。モデルの水平解像度

は約110 km（TL159）、鉛直解像度は80層（上端0.01 hPa）に統一した。モデルに与える排出源デ

ータは、人為起源物質はMACCity（月平均）19)、森林火災起源物質はGFAS（日平均）20)のデータ

を用いた。また、改良したモデルによる計算（ベースライン）に加えて、BCの変質過程、除去過

程、レンズ効果の改良の効果を推定するために、それぞれの表現を従来の方法に戻したモデル計

算を感度実験として実施した。  

 

４．結果及び考察  

（１）エアロゾルの電子顕微鏡分析  

本推進費研究では、日本各地や海外における観測で得られた試料の分析にかかわった。本報告で

は、論文発表を行った解析結果を中心に報告する。  

 

東京での集中観測結果  

東京の都市大気において集中観測を行い、電子顕微鏡とSP2を用いたBCの個数濃度変化や混合

状態変化に関する観測を行った。両機器による観測データの比較は「３．研究開発方法」におい

て詳述した。また、この東京での観測結果はAdachi et al. (2016)
1)にて論文発表済みである。  

東京での観測期間（夏季）において、BCの濃度及び混合状態に関し、空気塊の起源や輸送経路

の違いにより4つの期間に区分した（図(2)-4）。これらの期間では、１）南方からの海洋を経由し

た空気塊が卓越した期間、２）風が弱まりBC濃度上昇がみられた期間、３）2次粒子の生成によっ

てBCの内部混合粒子の割合が高まった期間、４）北からの空気塊が卓越した期間、といった特徴
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がみられた。特に、期間３ではオキシダント濃度の上昇と二次生成粒子の濃度上昇に関して相関

がみられ、大気化学反応による硫酸塩等の生成がBC表面でも進み、BC被覆率の上昇をもたらして

いることが明らかとなった。  

 

図(2)-4：SP2を用いた粒子混合状態の変化及び風速・降水量変化。a) 光散乱性粒子の個数濃度変

化、b) BC粒子の個数濃度変化、c) 全粒子におけるBC粒子の割合の変化、d) 内部混合BC

粒子割合の変化、e) 付着型BC粒子濃度変化、f) 観測期間中の風速及び降水量。Adachi et al. 

(2016)
1)中の図２．  

 

図(2)-4で分類した各期間で観察したエアロゾル粒子の電子顕微鏡写真を示す（図 (2)-5）。SP2

で見られた混合状態と同様の混合状態の変化が確認され、特に期間2において被覆のないBC粒子が

多く見られた。混合状態を電子顕微鏡分析での“被覆を受けていないBC粒子数”/“全BC粒子数”

で示すと、期間2が52%で最も低く、被覆が進んだ期間3は88％であった。この結果は、SP2で計測

した内部混合粒子の濃度上昇期間をよく説明する。  
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図(2)-5：東京で採取されたエアロゾル粒子の各期間における電子顕微鏡像の例。白抜き矢印は内

部混合BC粒子を示す。黒塗り矢印は外部混合BC粒子（被覆がないBC粒子）を示す。Adachi 

et al. (2016)
1)中の図3。 

 

東京で行った観測では、光吸収性エアロゾル粒子としてBCに加えて酸化鉄が確認された（図

(2)-6）。これらの酸化鉄は、100ナノメートル程度の球状粒子の凝集体で、その形態的特徴はBC

粒子に似ているが、化学組成分析の結果から、鉄と酸素から構成される粒子であることが確認さ

れた。この形態的特徴からこれらの粒子は、高温によって発生した人為起源粒子である可能性が

示唆される。Moteki et al. (2017)
4)では、黄海上空で行った航空機観測中での試料からも多数の酸化

鉄粒子が発見されたことを報告した。これらの粒子は電子顕微鏡解析の結果、磁鉄鉱であること

が示唆され、その大気中での存在割合や挙動に関しさらに詳細な解析を進めていく必要がある。  
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図(2)-6：東京での観測期間中に見られた酸化鉄粒子の例。a) 電子顕微鏡画像。b), d)は画像a)中に

白枠で示した酸化鉄を含む粒子の拡大図を示す。c), e)はそれぞれ画像b), d)中の拡大像を示

す。f)は a)領域の元素分布を示す。硫酸塩に有機物の被覆がある粒子中に酸化鉄粒子が存

在することが分かる。Adachi et al. (2016)
1)中の図7。 

 

石川県能登半島にある観測サイト分析結果  

石川県能登半島にある観測サイトにおいて、BCなどのエアロゾル粒子の集中観測を行った

（Ueda et al., 2016）2)。能登半島は中国大陸からのエアロゾル粒子が日本の影響を受けずに飛来す

るのが観測できる地点であり、東アジアの代表的な粒子を観測することができる。本研究では本

集中観測で得られた試料をもとに、特に電子顕微鏡を用いたBCの混合状態にかかわる観測を行っ

た。BCを含有するエアロゾルを電子顕微鏡分析することで、その被覆成分の組成と、内部に包埋

されたBCを分析することができる（図(2)-7）。その結果、BCを含む粒子の割合、被覆成分の組成、
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エアロゾルの形状などの分類を行い、エアロゾルの物理化学特性と、光学特性の関係が明らかと

なった。とくに、本観測期間においてはBCの被覆効果による光吸収効率は1.3倍にも及ぶことが分

かった。また、その成分は硫酸塩が主要であることもわかった。  

 

 

図(2)-7：能登半島で採取されたエアロゾル粒子の例。下の図は上の図と同じ領域で、硫酸塩を電

子線で気化させて、内部混合BC粒子を詳細に観測した。Ueda et al. (2016)
2)中の図7。  

 

アマゾンでの集中観測試料分析結果  

BCや有機物などのエアロゾル粒子の粘性（固体か液体か）は、粒子の大気化学反応速度や光吸

収特性を見積もるうえで重要である。特に、エアロゾルがインパクターの捕集板上で跳ね返る割

合を求めた「跳ね返り係数」は、粒子が固体もしくは液体で大気中に存在するかを見積もるのに

有用である。Batemen, Adachi, et al. (2016)
3)では、南米アマゾンでの観測を通じて主に有機物粒子

の跳ね返り特性を計測した。その観測で、電子顕微鏡を用いた試料観測を行い、実際にエアロゾ

ル粒子が液体であるか固体であるかの特定を行った（図(2)-8）。図(2)-8左では、跳ね返り係数が

小さい液滴が多いと推測される試料において電子顕微鏡観察を行った例である。傾斜をかけて斜
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めから試料を観察すると、液体状の物質がフィルタ上に捕集されていることが分かる。一方、図

(2)-8右側の図では固体粒子が多いと推測される試料を観察したものであり、フィルタ上でも固形

の丸い形を維持した有機エアロゾル粒子が多く見つかった。このことから、電子顕微鏡を用いた

観察が、エアロゾルが固体か液体かを判定するのに有効なツールであることが確認された。液体

の有機物はBCと混合しやすく、逆に固体粒子はBCと混合しない、もしくは混合した場合において

も光学特性を変化させる影響は少ないと考えられる。今後は、エアロゾルの物理特性と光学特性

の詳細な比較が必要と考えられる。  

 

 

 

図(2)-8：アマゾンで採取したエアロゾル粒子の固体液体判別を行った観察例。左図は液体粒子が

多いと判定された時期に採取した粒子の電子顕微鏡画像。右の図は固体粒子が多いと判定

された時期の電子顕微鏡画像。矢印は、固体有機粒子を示す。Bateman et al. (2016)
3)中の図5。 

 

この章では電子顕微鏡を用いた分析が論文となった成果について報告した。そのほかに、東京や

辺戸岬での集中観測にも参加し、多くの興味深い結果が得られつつある。特に、SP2との比較を多

くの空気塊で行っており、解析を進めつつある。また、本研究で得られたエアロゾル粒子の個別

粒子分析に基づいた物理・化学特性は、モデルグループにフィードバックされ、数値シミュレー

ションの素過程の検証やパラメータ化などでモデルの精度向上に用いられている。  

 

（２）全球モデルによる評価  

ブラックカーボンの空間分布の評価  

これまでに実施された地上・航空機観測で得られたデータと改良した気象研究所地球システム

モデルによる計算結果との比較を行うことで、BCの空間分布の再現性について評価を進めた。世

界のBCの主要な発生源である東アジア域とリモート域である北極域において、BC質量濃度の時間

変動のモデル結果を観測結果と比較した。東アジア域の地上（沖縄県辺戸岬）においては、改良

したモデルによる計算と従来の変質過程スキームを用いた計算の両方とも、観測されたBCの季節

変動（冬季・春季における濃度増大と夏季における濃度減少）を再現することができた（図(2)-9）。

一方、北極域の地上（アラスカ州バロー）においては、従来の変質過程スキームを用いた計算で

は、観測されたBCの季節変動（冬季・春季における濃度増大）を再現することができなかったの

に対し、改良したモデルでは、BC濃度の季節変化の再現性が向上した。BCの変質過程は、湿性沈
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着による除去を効率的に受ける親水性BCの存在量を決定するため、これらの結果は、モデルに導

入した変質過程スキームの妥当性を示すとともに、北極域でのBCの季節変化を決める上で変質過

程が重要な役割を果たすことを示唆している。  

次に、航空機観測データを用いて、東アジア域と熱帯域におけるBC質量濃度および一酸化炭素

（CO）濃度の鉛直分布のモデル結果を観測結果と比較した。COは降水による除去を受けないため、

数日間の時間スケールでの同じ空気塊にあるエアロゾル・微量物質の輸送過程を検証するための

トレーサーとして使用できる。東アジア域においてはA-FORCE（Aerosol Radiative Forcing in East 

Asia）航空機観測21)、熱帯域においてはHIPPO（HIAPER (High-Performance Instrumented Airborne 

Platform for Environmental Research) Pole-to-Pole Observations）航空機観測22)により得られたデータ

を使用した。東アジア域（黄海・東シナ海）においては、従来の湿性沈着過程スキームを用いた

計算では、上部・中部対流圏中でBC濃度を過大評価したのに対し、改良したモデルでは、鉛直分

布の再現性が向上し、また観測されたCO濃度の鉛直分布を再現することができた（図(2)-10）。熱

帯域（太平洋）においても、従来の湿性沈着過程を用いた計算では、対流圏全域でBC濃度を大幅

に過大評価したのに対し、改良したモデルでは、鉛直分布の再現性が向上し、また観測されたCO

濃度の鉛直分布を再現することができた。これらの結果は、モデルに導入した湿性沈着過程およ

び輸送過程スキームの妥当性を示すとともに、上部・中部対流圏中のBC濃度を決める上では、積

雲対流に伴うエアロゾルの湿性沈着過程が重要な役割を果たすことを示唆している。  

 

 

図(2)-9： 沖縄県辺戸岬におけるBC質量濃度の時間変動の地上観測（丸印）とモデル計算結果（四

角印）の比較。観測は、各月における中央値と25, 75パーセンタイル（黒色）と平均値（灰

色）を示す。モデル結果は、改良したモデル計算結果（赤色）と従来の変質過程スキーム

を用いた計算結果（青色）の各月における中央値と25, 75パーセンタイルを示す。Oshima et 

al. in preparationから引用。  
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図(2)-10： A-FORCE航空機観測（2009年3-4月に黄海・東シナ海域で実施）により得られた鉛直分

布（黒色丸印）とモデル計算結果（四角印）の比較。(a) CO濃度、(b) BC質量濃度。各高

度レンジにおける中央値と25, 75パーセンタイルを示す。改良したモデル計算結果を赤色、

従来の湿性沈着過程スキームを用いた計算結果を緑色で示す。Oshima et al. in preparation

から引用。  

 

ブラックカーボンの放射効果の評価  

 エアロゾルの放射特性の再現性を検証するために、地上放射観測データとモデル計算結果の比

較を行った。この比較では、2008-2015年の世界各地におけるAERONET（Aerosol Robotic Network）

観測により得られたエアロゾルの光学的厚さ（AOD, Aerosol Optical Depth）と光吸収に伴うエアロ

ゾルの光学的厚さ（AAOD, Absoprtion Aerosol Optical Depth）から算出された月平均値を用いた。

改良したモデルは、AODとAAODの空間分布のパターンを再現するとともに、全平均値同士の比

較では、AODを約20%、AAODを約30%の過小評価に収まった（図は省略）。これらの結果は、モ

デルでのエアロゾルの放射特性の再現性の妥当性を示すとともに、モデルにレンズ効果を導入す

ることにより、従来大幅に過小評価したBCの光吸収量が増大し、その再現性が向上したことを示

唆している。  

 BCの空間分布と光吸収の再現性が向上したモデルを用いて、大気上端におけるBCの直接放射強

制力とその帯状平均を推定した結果を図(2)-11に示す。本研究では、BCの直接放射強制力の全球平

均値は、0.2 W m
-2

 と推定された（2008-2015年平均値）。最新の研究における全球規模のBCの直

接放射強制力は、米国ハーバード大の全球モデルでは0.19 W m
-2と推定され23)、世界の13種類のモ

デルが参加した全球エアロゾルモデル相互比較実験では0.17 W m
-2と推定されており24)、本研究で

推定された値はこれらの値と同程度であった。また、従来の手法を用いたモデル計算結果との比

較から、BCの直接放射強制力は、内部混合に伴うレンズ効果の導入により約40%増大し、変質過

程の改良により約20%増大することが示唆された。これらの結果は、BCの混合状態が全球規模の

放射効果に大きな影響を及ぼすことを示唆している。また、BCの放射効果の増大は、北半球の中・

高緯度において顕著であった。これらの結果は、気候変動に脆弱な北極域において、最新の気候

モデルを用いてBCの気候影響を再評価する必要性があることを示唆している。  
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図(2)-11：(a) 改良したモデルで計算された大気上端におけるBCの直接放射強制力(W m
-2

)の水平分

布。(b) モデルで計算された帯状平均した大気上端におけるBCの直接放射強制力(W m
-2

)

の緯度分布。改良したモデル計算結果を赤色、従来の変質過程スキームを用いた計算結果

を青色で示す。2008-2015年の年平均値を示す。Oshima et al. in preparationから引用。  

 

５．本研究により得られた成果  

（１）科学的意義  

BCの混合状態や物理化学特性に関し電子顕微鏡による分析・解析から得た情報は、電子顕微鏡

でしか得られないものも含み、他の測定機器との比較観測を行うことで、高い時間分解能を持っ

たエアロゾルの物理・化学特性変化が明らかとなる。特に、個別粒子単位でのBCやその被覆成分

などの組成、粘性（液体か固体化の判別）、加熱特性など、今回の研究で新たに得ることができ

たパラメータが多く、その科学的意義は大きい。  

本研究で開発した気候モデルでは、従来大きな不確定性を抱えたエアロゾル諸過程の計算手法

の改良を行ったため、モデルのBCの空間分布および光吸収量の再現性が向上し、全球規模のBCの

直接放射強制力を定量的に評価することが可能となった。本研究により得られた成果は、今後の

気候モデルによるエアロゾルの気候影響を評価する上で基盤となることが期待される。  

 

（２）環境政策への貢献  

＜行政が既に活用した成果＞  

特に記載すべき事項はない。  

 

＜行政が活用することが見込まれる成果＞  

本研究で開発した気象研究所地球システムモデルは、第6期結合モデル比較計画(CMIP6)での気候

変動予測実験で使用されるため、本研究で得られた成果は、次期 IPCCへ直接的に貢献することが

期待される。  

 

６．国際共同研究等の状況  
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（３）エアロゾル粒径分布と化学組成  

 

国立研究開発法人国立環境研究所        地域環境研究センター      高見 昭憲  

（同）                        三好猛雄（平成26年度のみ）  

（同）                        奈良英樹（平成26年度のみ）  

 

   平成26～28年度累計予算額：25,740千円（うち平成28年度：8,449千円） 

                 予算額は、間接経費を含む。  

［要旨］  

東京都心における大気エアロゾルの化学組成と粒径分布を明らかにした。また降水試料に対し

て初めてオンラインシステムでエアロゾル質量分析計（AMS）を使用することにより、降水中の

化学組成を同時に測定した。その結果、大気エアロゾルと降水中ではともに硫酸イオンと有機物

の濃度が高く、化学組成にあまり差がないことが判明した。一方、降雨の初期において、降水中

には酸化された有機物の割合が高く、大気中では親水性と考えられ、雲や雨滴に多く取り込まれ

たと推測される。アジア大陸からの影響を受ける沖縄辺戸ステーション、長崎福江観測所で観測

を実施し、エアロゾルの粒径分布や化学組成の測定を行った。沖縄辺戸、長崎福江島での観測で

は、酸化された有機物の割合が多く、硫酸イオンも多いことからエアロゾルの輸送中に酸化され

ていることが明らかとなった。このような化学組成のうち無機イオンと有機物の割合が吸湿成長

因子を支配しており、結果として化学組成が雲凝結核特性に大きく寄与していることが明らかと

なった。  

 

［キーワード］  

黒色炭素、硫酸アンモニウム、有機物、Q-AMS  

 

１．はじめに  

黒色炭素（Black Carbon : BC）は二酸化炭素、メタンに次いで3番目に大きな正の放射強制力を

持つ。BCは石炭燃焼、自動車排気、調理、森林火災などから排出されるが、大気中に排出された

BCは硫酸アンモニウム、硝酸アンモニウムなどの無機物や有機物などに被覆され混合したエアロ

ゾルとなる。被覆されたBCを含むエアロゾルは親水性となり、吸湿特性が高くなり、雲凝結核特

性が高くなる。その結果、降水によって除去される。BCの降水による除去過程を理解するために

は、大気中のエアロゾルに含まれる、無機・有機物の化学組成を観測する必要がある。  

 我々は2003年以降エアロゾル質量分析計を用いて、大気中のエアロゾルの化学組成を高い時間

分解能で分析してきた。今回の課題では大気エアロゾル、及び、降水に含まれる無機・有機物の

化学組成分析を行う。  

 

２．研究開発目的  

BCの被覆、雲凝結核特性、降水による除去過程の理解、及び、モデルシミュレーションの高精

度化に貢献するため、サブテーマ１と協力して、東京都市部や離島などにおいて大気エアロゾル、

及び、降水に含まれる無機・有機物の化学組成を明らかにする。  
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３．研究開発方法  

（１）東京での観測  

平成26年度は、東京での集中観測に参加しエアロゾルの粒径分布や化学組成を測定した。平成

26年7月25日から8月15日にかけて、東京大学本郷キャンパス理学部一号館において大気エアロゾ

ルの連続観測を実施した。エアロゾルの観測には走査式モビリティーパーティクルサイザー  

(Scanning Mobility Particle Sizer: SMPS, model 3034、TSI社)および四重極質量分析計搭載型エアロゾ

ル質量分析計(Quadrupole Aerosol Mass Spectrometer: Q-AMS、エアロダイン社)を用い、それぞれエ

アロゾルの粒径分布と個数濃度、化学組成と化学組成別の粒形分布を計測した。SMPSとQ-AMS

の設置場所は異なり、SMPSは理学部一号館の6階に、Q-AMSは12階の室内に設置した。  

SMPSは静電分級器（Differential Mobility Analyzer：DMA)と、凝縮核粒子個数濃度測定器

（Condensation Nuclear Counter：CPC)から構成される。DMAは二重円筒の間に空気を流すととも

に電荷をもつエアロゾルを導入し、10kVまでの高電圧をかけて静電気力と空気の流れによる力

（Drag Force）のつり合いによって粒径を分級する装置である。また、CPCはブタノールの飽和蒸

気にエアロゾルを通過させ、粒径を大きくして光散乱法によって粒子の個数濃度を計測する装置

である。SMPSを設置した6階では室外大気をダイアフラムポンプにより吸引・採取しており、Nafion

ガスドライヤーを通じることで予め除湿された粒子およびガスが室内のマニホールドへと供給さ

れている。このマニホールドから各種装置が試料大気を採取しており、SMPSは1 L/minの流量でマ

ニホールドから試料大気を吸引した。SMPSでは10.4 nmから469.8 nmまでの粒径範囲を3分かけて

54チャンネルでスキャンし、4回のスキャンで得られた各粒径における個数濃度の平均値を12分ご

とに出力した。  

Q-AMSによるエアロゾルの化学組成計測は以下の通りである 1,2)。まずQ-AMSに導入された大気

は、エアロダイナミックレンズを用いて粒子とガス成分に分離され粒子ビームを形成する。粒子

ビームは約600℃に加熱した蒸発器に衝突し、600℃で気化する物質は70eVの電子衝撃法によりイ

オン化し、四重極質量分析計で各質量数のシグナルを測定する。質量スペクトルのうち、窒素な

どのガス成分や、硫酸イオン、硝酸イオンなどの無機成分をまず同定し、シグナル全体から同定

された成分を引いた残りを有機物とした。直径350nmの硝酸アンモニウム粒子をQ-AMSに導入し、

その時のシグナルを測定して質量濃度に変換した。Q-AMSではチョッパーから検出器までの粒子

の飛行時間を測定することにより、粒径分布を測定できる。粒径既知のポリスチレンラテックス

粒子の飛行時間を測定し、飛行時間と粒径の校正曲線を作成する。その校正曲線をもとに、粒子

の密度を考慮に入れ飛行時間から粒径分を算出した。  

12階におけるエアロゾル計測では、非降雨時には大気エアロゾルを、降雨時には降水中に存在

する成分をQ-AMSをはじめとする各種装置へと導入するインレットシステムが用いられた。非降

雨時には6階の大気採取システム同様、屋上に設置された大気採取口から試料大気をダイアフラム

ポンプで吸引・採取し、Nafionガスドライヤーを通じることで除湿した大気を約0.1 L/minの流量で

Q-AMSへと導入した(大気観測モード)。降雨時には屋上に設置された降水サンプラーによって降雨

が集水され、集水された降水サンプルは12階に設置された降水タンクに採水される。タンクへの

採水量は液面センサーでモニターされており、採水量が5 mLを超えるとペリスターポンプが起動

し、タンク内に採水された降水が噴霧装置へと0.1 mL/minの流量で導入される。この際、Q-AMS
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のインレット流路が大気観測モードから変更される。噴霧装置によって粒子化された降水サンプ

ルがQ-AMSへと導入され、降水サンプル中の各成分の質量濃度および空気力学的粒径が計測され

る(雨水観測モード)。計測は10分間隔で行われた。また、捕集効率(CE：Collection Efficiency)につ

いては、同時に行われたフィルター観測との比較により、1が妥当であるとした。IE_NO3は2.8e-7、

RIE_NH4は4.5であった。  

 降水時における有機化合物の酸化について、Positive Matrix Factorization (PMF) 法3)を用いて解

析を行った。PMF法とは、因子分解法の一種であり、ここではQ-AMSによって観測されたエアロ

ゾル中の有機物の質量スペクトルの特徴を明らかにするため用いた。有機物の質量スペクトルに

おいては、酸化された有機物はカルボン酸のフラグメントCOO
+に対応する質量数（m/z）44に大

きなピークが現れる。一方であまり酸化されていない場合にはC4H7
+、C4H9

+など炭化水素のフラグ

メントがm/z=55、57に現れる。これら特徴的なフラグメントパターンを用いて、シグナルがマイ

ナスにならないという制約条件の下で、有機物のスペクトルをいくつかの因子に分解する方法が

PMF法である。  

（２） 沖縄辺戸岬における観測  

平成27年度は、アジア大陸からの影響を受ける空間的代表性の高い観測点で観測を実施し、エ

アロゾルの粒径分布や化学組成の測定を行い、有機エアロゾルモデル検証のための基礎的データ

を収集した。そこで、これまでの観測実績 2,4,5)から、東シナ海の中心に位置し、周囲を海に囲まれ

ているため、空間代表性が高いと考えられる国立環境研究所沖縄辺戸岬大気・エアロゾル観測ス

テーションにおいて大気エアロゾルの連続観測を実施した。越境大気汚染などアジア大陸からの

影響を受ける時期に観測をすることが適切と考えられるため、観測は平成28年2月、3月に行われ

た。エアロゾルの粒径分布観測にはワイドレンジパーティクルスペクトロメーター  (Wide-range 

Particle Spectrometer: WPS、model 1094、MSP社)を用い、エアロゾルの化学組成分析にはQ-AMSを

用いた。WPSは直径480nmまでのエアロゾルはSMPSと同様にDMAとCPCで測定し、それより大き

い粒径は光学式粒子計測器（Light scattering Particle Spectrometer: LPS）で測定した。10 nmから480 

nmまでの粒径範囲では48チャンネルでスキャンし分級し、520nmから10μmまでは24チャンネルに

分けて測定した。大気観測では、PM10の共通のインレットにWPSを接続して行った。Q-AMSによ

るエアロゾル計測では、PM2.5カットサイクロンを用いて粗大粒子を除去し、Q-AMSに大気エアロ

ゾルを導入するインレットシステムを用いた。粒子の質量濃度はTapered Element Oscillating 

Microbalance (TEOM) を用いて測定した。TEOMは水晶振動子上に粒子を捕集し、水晶振動子の振

動数が質量に依存して変化することにより、粒子質量を測定する。PM2.5カットサイクロンで粗大

粒子をカットし、微小粒子（PM2.5）の質量濃度を測定した。気温、気圧、湿度、降水などをバイ

サラ社のWXT520を用いて測定した。  

一般に公開されている後方流跡線計算モデル（NOAA HYSPLIT）6)、大気汚染物質濃度分布計算

モデル（CFORS）7)などを用いて、大気汚染物質の輸送状況や、東シナ海域の濃度分布などを計算

した。  

（３）長崎福江島における観測  

平成28年度は、北部九州（福江など）での粒子の化学組成データを追加で取得し、データを整

理したうえで有機エアロゾルモデルの検証やBC放射強制力評価のための基礎的データをモデルグ

ループに提供した。そこで、これまで都市の代表としての東京都心部、東アジアのリモートな地
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域の代表としての沖縄辺戸岬での観測を行ってきたので、平成28年度は長崎県五島列島福江島に

おいて、アジア大陸からの越境大気汚染が卓越する春季に観測を行い、有機エアロゾルを含む、

越境輸送される粒子の化学組成や有機物の酸化について解析を行った。  

エアロゾルの観測には米国Aerodyne社製のAerosol Chemical Speciation Monitor(ACSM)を用い化学

組成を計測した。ACSMによるエアロゾル計測8)では、PM2.5カットサイクロンを用いて粗大粒子を

除去し、ACSMに大気エアロゾルを導入するインレットシステムを用いた。ACSMは原理的には

Q-AMSとほぼ同じであるが、粒径分布は測定できない。直径300nmの硝酸アンモニウム粒子を用

いてACSMに導入し、その時のシグナルを測定して質量濃度に変換した。質量スペクトルのうち、

窒素などのガス成分や、硫酸イオン、硝酸イオンなどの無機成分をまず同定し、シグナル全体か

ら同定された成分を引いた残りを有機物とした。粒子の質量濃度はTEOMを用いて測定した。

PM2.5カットサイクロンで粗大粒子をカットし、微小粒子（PM2.5）の質量濃度を測定した。  

 

４．結果及び考察  

（１）東京での観測  

平成26年夏季に東京大学理学部一号館で行われた観測の結果を示す。図 (3)-1に、7月25日12時か

ら8月15日12時までの大気観測モード時のQ-AMSによって計測された化学組成別(アンモニウムイ

オン、硝酸イオン、硫酸イオン、塩化物イオン、有機物 )の質量濃度(2段目)、SMPSによって計測

されたエアロゾル個数濃度とその粒径分布(3段目と4段目)の時系列変化を日射量、降水量(1段目)

とともに示す。大気観測モードと雨水観測モードとで、Q-AMSにより観測された各成分の濃度が

大きく異なっていたため、ここでは大気観測モードにおける計測結果のみを示した。また、日射

量と降水量のデータは気象庁によって公表されている東京の気象観測地点 (観測当時、東京都千代

田区大手町に所在)における日射量(1時間値)と降水量(10分値)のデータを参照した。観測期間は日

射量、降水量に基づいて、観測が開始された7月25日から8月7日までのほとんど降雨が観測されな

かった前半期間、8月8日から観測が終了した8月15日までの降雨が頻繁に観測された後半期間の二

つの期間に大別された。前半期間では一度、7月27日に、後半期間では8月10、12、14日に1時間の

降水量が0.5 mmを超える降水イベントが観測された。特に、8月10日には台風が日本列島を通過し

たことに起因して非常に強い降雨が観測された。  

観測期間中、SMPSで計測された個数濃度は約1,000から40,000個/cm
3、粒径は200 nm以下の範囲で

変動を示した。観測の前半期間では、個数濃度は日射量と強い相関関係を示し、日中に最大、夜

間に最小となる日変動が見られた。また、粒径分布は50 nm以下を中心として観測されており、日

中に粒径が最小、夜間に最大となる日変動が見られた。これらの結果は観測したエアロゾルに対

し日中の近郊の発生源からの直接放出、あるいは二次生成粒子からの寄与が大きいことを示唆し

ている。前半期間の7月27日の夕方に観測された降水イベント中では個数濃度と粒径分布に大きな

変化は見られなかったが、降水の数時間前に起こった風向の大きな変化に対応して個数濃度が大

きく減少したことが観測された。後半期間では前半期間に対して明瞭な日射量との相関関係が見

られなくなり、日平均の個数濃度も前半期間に対して減少した。前半の降雨イベント時と同様、

降雨に対応する個数濃度や粒径分布の変化は見られず、風向の変化に対応した個数濃度の変化が

見られた。  

大気観測モードにおけるQ-AMSデータの平均を調べたところ、有機物の濃度が最も高く、測定
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された5成分の合計に対する割合が58.3％を占めていた(表(3)-1)。これはリモート地域に位置する

国立環境研究所辺戸岬大気・エアロゾル観測ステーションにおいて得られた硫酸イオンが65.5％、

有機物が19.0％という結果(2003年10月から2004年7月までの平均値)
4)と傾向が異なっていた。  

大気観測モードのQ-AMS有機物データに対して、PMF法による解析を行った（図(3)-2）。因子数

を2としたところ、因子1が炭化水素様有機エアロゾル（Hydrocarbon-like Organic Aerosol  

 

 

 

 

 

 

  

アンモニウム  

イオン  
硝酸イオン  硫酸イオン  塩化物イオン  有機物  合計  

1.1 (9.5) 0.6 (5.4) 3.0 (26.1) 0.1 (0.7) 6.7 (58.3) 11.6 

図(3)-1: 東京大学理学部1号館での観測によって得られたデータの概要  

(Q-AMSのデータは大気観測モードのみ) 

表(3)-1:大気観測モードにおいて、Q-AMSにより計測されたエアロゾル中の各成分の平均濃

度(μg/m3)と合計に対する割合(カッコ内、%) 
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：HOA）と推定された。HOAは図(3)-2に示すように質量スペクトルにおいて、m/z = 41、43、55

に特徴的なピークがみられる。また、因子2は質量スペクトルでカルボン酸（COO
+）と考えられ

るm/z = 44に特徴的なピークがみられたので、酸化された有機エアロゾル（Oxygenated Organic 

Aerosol: OOA）と推定された。これらの因子の強度を調べたところ、平均でHOAが46.9％、OOA

が53.1％となっており、ほぼ同程度であった。因子強度の変動については、OOAが7月29日から30

日にかけて、大きくなっていることがわかった。これが長距離輸送に由来する場合、硫酸イオン

濃度も高くなることが予想されたが、今回のケースにおいて、そのような結果は得られなかった。  

降雨時のデータについては、まとまった降雨が観測され、サンプリングライン洗浄時における各

成分の濃度(ブランク)が比較的低くなった8月10日と8月14日を解析の対象とした。表(3)-2にQ-AMS

により計測された降水サンプル中の各成分の質量濃度および合計に対する割合を降水イベントご

とに示す。降雨時の各成分の濃度は大気観測モードで計測された濃度に比べて、高くなっている

が、特に有機物において、その傾向が顕著であった。8月10日0時から5時20分には有機物の割合が

80％を超えていた。  

 

表(3)-2: Q-AMSにより計測された降水サンプル中の各成分の濃度(μg/m
3
)と合計に対する割合(カ

ッコ内、%) 

 

日時  
アンモニウ

ムイオン  

硝酸  

イオン  

硫酸  

イオン  

塩化物  

イオン  
有機物  合計  

8/10 0:00–5:20 1.2 (0.5) 9.2 (4.0) 14.2 (6.1) 5.9 (2.5) 
201.9 

(86.9) 
232.4 

8/10 11:00–14:30 1.3 (0.5) 17.6 (7.5) 74.5 (31.9) 13.9 (5.9) 
126.2 

(54.0) 
233.5 

8/10 18:10–19:40 3.2 (1.0) 24.9 (7.5) 77.9 (23.3) 52.4 (15.7) 
175.2 

(52.5) 
333.6 

8/14 13:20–17:00 19.2 (7.1) 6.4 (2.4) 92.4 (34.3) 1.7 (0.6) 
149.8 

(55.6) 
269.5 

8/14 17:40–19:30 10.0 (6.5) 2.5 (1.6) 49.3 (32.1) 0.4 (0.3) 
91.1  

(59.4) 
153.4 

図(3)-2: 大気観測モードのQ-AMS有機物データに対するPMF解析結果 
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図(3)-3: Q-AMSによって計測された各成分のマスフラクション (上：8月10日、下：8月14日；黄：

アンモニウムイオン、青：硝酸イオン、赤：硫酸イオン、ピンク：塩化物イオン、緑：

有機物) 
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図(3)-4-a: 降水中の有機物のPMF法による質量スペクトルの解析結果。  

 

 

図(3)-4-b: 降水中の有機物のOOA/HOAの比の時間変化。左は8月10日、右は8月14日の降水におけ

る観測  

 

図(3)-3は各成分のマスフラクションを調べた結果である (上側が8月10日、下側が8月14日)。それ

ぞれにおいて、マスフラクションの時系列変化を大気観測モードと雨水観測モードに分け、雨水

観測モードの図には降水量のデータを合わせて示した。円グラフはそれぞれの観測モードにおけ

る各期間の平均のマスフラクションである。降雨の前後における化学組成の変化について調べた。

その結果、非常に強い降雨が観測された8月10日18時10分から19時40分の前後(円グラフの[大気8

月10日2]と[大気8月10日3])、比較的、長時間にわたり降雨が観測された8月14日13時20分から19時

30分の前後(円グラフの[大気8月14日1]と[大気8月14日2])において、顕著な違いは見られなかった。

ただし、8月10日11時から14時30分にかけての降雨では降水量が多いときに有機物の割合が高く、

8月14日13時20分から17時にかけての降雨では降水量が多いときに硫酸イオンの割合が高くなっ

ており、降雨の強度に対応して化学組成が変化している様子が観測された。  

東京での降雨時の観測結果についても解析を行った。雨水観測モードにおいてQ-AMSで測定し

た有機物データに対して、PMF法による解析を行った(図(3)-４-a,b)。因子数を2としたところ、大
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気観測モードのときと同様に、HOAとOOAと考えられる因子が抽出された。一般的にHOAは疎水

的であると考えられ、OOAは水溶性の官能基があるため親水性であると考えられている。  

8月10日と8月14日の降雨時におけるOOAとHOAの比を調べた。この結果、14日の降雨の初めに

おいて、大気観測モードにおける比(1.13、赤のラインで示した)より高くなっていたことがわかっ

た。降雨の初めには親水性の高い硝酸イオンや非海塩性の硫酸イオンが降水中に多く含まれ、pH

の値が低くなることがこれまでにも報告されている 9)。同様に、親水性であるOOAが降雨の初めに

雨粒に多く取り込まれたことが考えられる。ただし、その比は急激に下がり、雨水中でもOOAの

割合が小さくなっている。降水中でのOOA/HOA比が変化することは、大気中の微粒子の酸化度が

一様ではないことを示している。また、有機物においても無機イオン同様その酸化度や親水性の

違いにより、雨水への取り込みに差が生じていることを示唆している。さらに、非降雨時の粒子

より降雨時の粒子に含まれる有機物のほうがOOAは多いため、雲粒中で酸化が進んでいることが

示唆された。  

 

（２）沖縄辺戸岬における観測  

沖縄辺戸ステーションで平成28年2月末から3月初めにWPS、Q-AMSを用いて観測した大気エア

ロゾルの粒径分布、PM2.5質量濃度と化学組成濃度の時間変化を示す(図(3)-5-a, b)。またこの期間

の硫酸イオンの粒径分布の時間変化も示す（図 (3)-5-c）。  

WPSで測定された粒径分布の特徴は二峰型であり、直径50nm付近と200nm付近に個数濃度のピー

クがある。WPSは粗大粒子も測定できるが、これまでのところ黄砂は飛来しておらず、個数濃度

は非常に少ない。過去の観測でも沖縄辺戸ステーションでは二峰型の粒径分布がみられており5）、

今回の観測と整合的である。WPSでは直径10nm以上の粒子を測定できるため、新粒子生成が起き

ているかどうかの判定は難しい面もあるが、これまでのところ、小粒子が成長するいわゆるバナ

ナカーブは見られておらず、新粒子生成は起きていないと考えられる。  

Q－AMSでの測定では、過去の測定同様、主要成分は有機物、硫酸イオンであった。また、この

期間降雨はほぼ観測されなかった。TEOMで測定したPM2.5の質量濃度を図(3)-5-bに示した。時間

変動がほぼ一致しており、両者の測定はおおむね整合的である。ただし、2月29日にはTEOMは40

μgm
-3を超えており、Q-AMSは過小評価している可能性はある。硫酸イオン、硝酸イオン、塩化

物イオンとアンモニウムイオンの濃度からイオンバランスを計算した結果、アンモニウムイオン

が過小であった。図(3)-5-cに硫酸イオンの粒径分布の時間変化を示す。硫酸イオンは常に

200-400nm付近にピークが現れており、WPSで測定した二峰性のピークのうち大きいほうは硫酸イ

オンなどを含むバックグラウンドに常時存在している粒子と考えられる。  

2月29日月曜日にTEOMの観測で高濃度の事例が観測されている。WPSの測定でも非常に高濃度

の粒子が観測され、12時ごろから約2時間程度継続しておりTEOMの観測と整合的である。同じ時

刻のQ-AMSデータでは硫酸イオンと硝酸イオンの濃度が高い。長距離輸送される粒子の場合、硝

酸イオンは粗大粒子側に分布するため、この硝酸イオンはローカルな排出の影響を受けた可能性

がある。  

この時のNOAA HYSPLITによる後方流跡線の計算、CFORSモデルによる計算（図(3)-6）によ

ると、後方流跡線の計算では上海など中国中部沿岸付近から機会が飛来しており、またCFORSの

計算結果でも中国大陸から硫酸イオンが移流し、沖縄付近に流れ込んでいた。2月29日はローカル
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な影響が多少ある可能性は否定できないが、基本的には越境大気汚染の影響を受けていると考え

られる。  

 

図(3)-5-a: WPSで測定した大気エアロゾルの粒径分布の時間変化  

 

図(3)-5-b: Q-AMSで測定した大気エアロゾルの粒径分布の時間変化と、TEOMで測定したPM2.5の

質量濃度の時間変化  

 

 

図(3)-5-c: Q-AMSで測定した硫酸イオンの粒径分布。ただし、ここでの粒径は真空中の大気動力学

的粒径で示している。  
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図(3)-6: 左：NOAA HYSPLITモデルで計算した後方流跡線。起点は辺戸岬上空500mで、平成28

年2月29日15時から3時間ごとに3本流跡線を計算した。右：「九州大・環境研CFORS」

（http://www-cfors.nies.go.jp）で計算された、2月29日の地上付近の硫酸イオン（sulphate）

の濃度分布。領域について一部改変。右のバーの色は図中の地上付近の硫酸イオンの濃度

を示す。単位はμgm
-3。  

 

（３） 長崎福江島における観測  

長崎県五島列島福江島に設置されている福江観測所において2016年4月から6月初めにかけて

ACSMを用いて観測した大気エアロゾルの化学組成濃度の時間変化を示す (図(3)-7)。5月3日から5

月8日はインレットが詰まり測定が中断した。図 (3)-8にこの期間で平均した各成分の割合を示す。

ACSMの測定では、過去の測定同様、主要成分は有機物、硫酸イオンであった。TEOMで測定した

PM2.5の質量濃度も図(3)-７に載せた。TEOMはPM2.5、Q-AMSはPM1であるため、TEOMの濃度は

Q-AMSの各成分を積み上げた濃度より低くなっているが、時間変動も一致しており、両者の測定

はおおむね整合的であった。図(3)-9にPMF法による解析結果を示す。因子数を2としたところ、東

京や沖縄とは少し違う結果が得られた。非常に酸化された有機エアロゾル (Low Volatile Oxygenated 

organic Aerosol: LV-OOA)の質量スペクトルと、少し酸化された有機エアロゾル(Semi Volatile 

Oxygenated organic Aerosol: SV-OOA)及び炭化水素様有機エアロゾル（Hydrocarbon-like Organic 

Aerosol: HOA）の混合因子と考えられる質量スペクトルに分離された。ここでLV-OOA（Factor１）

はm/z=44に特徴的なフラグメントを持ち、SV-OOAとHOAの混合した因子（Factor ２）はm/z=43、

55に特徴的なフラグメントを持つ有機物のスペクトルである。東京などの都市部ではHOAの割合

が比較的多くSV-OOAと分離されることが多いが、福江は九州地区、韓国、中国から離れており、

地元には大きな産業がないため、ある程度酸化された有機化合物が多いと推測される。これは、

硫酸イオンの割合が多いことも含め、エアロゾルとしては全体的に親水性が高いと考えられ、雲

http://www-cfors.nies.go.jp）で計算された、2
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凝結核になりやすいと考えられる。  

 

 

図(3)-7: 長崎県福江島におけるエアロゾル化学組成の観測結果  

 

図(3)-8: 観測期間におけるエアロゾル化学組成の平均的な割合  

 

図(3)-9: エアロゾルの有機化合物に対するPMF法を用いた解析結果  
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（４）吸湿特性と化学組成について（サブテーマ１の結果を引用）  

 サブテーマ１と共同で、エアロゾルの吸湿特性と化学組成の関係を検討したところ、雲凝結核

特性を決める吸湿成長因子は、硫酸イオン、硝酸イオン、アンモニウムイオンなどの無機物と有

機物の質量比に対して良い相関があることが明らかとなった（図 (3)-10）。このことから、BCの雲

になりやすさ（雲粒化）を決める吸湿成長因子は、BCと混合する他のエアロゾルの化学組成が決

めていることが明らかとなった。  

 

 

 

図(3)-10: エアロゾルの化学組成と吸湿成長因子の関係。  

 

 

５．本研究により得られた成果  

（１）科学的意義  

 東京都心における大気エアロゾルの化学組成と粒径分布を明らかにした。また降水試料に対し

て初めてオンラインシステムでエアロゾル質量分析計（AMS）を使用することにより、降水中の

化学組成を同時に測定した。その結果、大気エアロゾルと降水中ではともに硫酸イオンと有機物

の濃度が高く、化学組成にあまり差がないことが判明した。一方、降雨の初期において、降水中

のHOAに対するOOAの割合が高く、大気中で酸化された有機物を含むエアロゾルは親水性と考え

られ、雲や雨滴に多く取り込まれたと推測される。アジア大陸からの影響を受ける空間的代表性

の高い観測点（沖縄辺戸ステーション、長崎福江観測所）で観測を実施し、エアロゾルの粒径分

布や化学組成の測定を行った。沖縄辺戸、長崎福江島での観測では、OOAが因子として抽出され、

硫酸イオンも多いことからエアロゾルの輸送中に酸化されていることが明らかとなった。このよ

うな化学組成のうち無機イオンと有機物の割合が吸湿成長因子を支配しており、結果として化学

組成が雲凝結核特性に大きく寄与していることが明らかとなった。  

 

（２）環境政策への貢献  

＜行政が既に活用した成果＞  

1) 平成26年～28年度にかけて環境省大気モニタリングデータ総合解析ワーキンググループ委員

会に参加し、越境大気汚染の総合的解析方法を検討した。その際に東京や沖縄などで観測し

たエアロゾルの化学組成に基づいて、越境大気汚染の影響を受ける九州沖縄地区では硫酸イ

吸
湿
成
長
因
子
（
κ）
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オンの濃度が高いことを報告した。これらの結果は今年度以降にまとめられる総合解析ワー

キンググループの報告書に反映される予定である。  

2) 平成26年～28年度にかけて韓国環境省主催のLong-range Transboundary Air Pollutants in 

Northeast Asia（長距離越境大気汚染）会議に日本側観測代表者として環境省  水・大気環境局 

大気環境課からの依頼により出席し、越境大気汚染の現状について意見を述べた。その際に

沖縄で観測したエアロゾルの化学組成に基づいて、越境大気汚染の影響を受ける九州沖縄地

区では硫酸イオンの濃度が高く、越境大気汚染（長距離輸送）の指標として硫酸イオンが活

用できることを報告した。これらの結果をもとに、H26-28年度には高見が日中韓での共同観

測を行う会議の座長を務め、観測場所や観測時期などをを議論し、共同観測の実行計画をと

りまとめた。  

 

＜行政が活用することが見込まれる成果＞  

1)  The 2nd ABC-SLCP Symposium (2014年7月21-23日、東京大学)が開催され、日本の環境省、UNEP、

ABC、CCACの代表者らが一堂に会し、最新の研究について報告するとともに、今後の活動

計画について議論した。その成果は、今後の環境政策の立案の基礎として活用されることが

期待される。  

 

６．国際共同研究等の状況  

 特に記載すべき事項はない。  

 

７．研究成果の発表状況  

（１）誌上発表  

 ＜論文（査読あり）＞  

1) 三好猛雄、高見昭憲、伊禮聡、キムセヨン、瀬戸章文、近藤豊：エアロゾル研究 , 30, 62-67 (2015),

沖縄県辺戸岬および長崎県福江島におけるエアロゾル個数濃度の粒径分布  

2) T. OKUDA, H. YAMAZAKI, K. HATOYA, N. KANEYASU, A. YOSHINO, A. TAKAMI, K. 

FUNATO, K. INOUE, C. NISHITA, K. HARA, M. HAYASHI: Atmosphere, accepted 2016.2.17 

(2016), Factors controlling the variation of aerosol surface area concentrations measured by a 

diffusion charger in Fukuoka, Japan.  

3) A. TAKAMI, T. MIYOSHI, S. IREI, A. YOSHINO, K. SATO, A. SHIMIZU, M. HAYASHI, K. 

HARA, N. KANEYASU, S. HATAKEYAMA: Aerosol Air Quality Research, 16 (2), 314-322, doi: 

10.4209/aaqr.2015.03.0145 (2016), Analysis of organic aerosol in Fukuoka, Japan using a PMF 

method.  

4) I. CHANDRA, S. KIM, T. SETO, Y. OTANI, A. TAKAMI, A. YOSHINO, S. IREI, K. PARK, T. 

TAKAMURA, N. KANEYASU, S. HATAKEYAMA: Atmospheric Environment, 141, 30-40 (2016), 

New particle formation under the influence of the long-range transport of air pollutants in East Asia.  

 

＜査読付論文に準ずる成果発表＞  

特に記載すべき事項はない。  
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＜その他誌上発表（査読なし）＞  

1) 「みんなが知りたいPM2.5の疑問25」(日本エアロゾル学会編、成山堂書店、高校生以上対象 )

において、その一部を執筆した。  

 

（２）口頭発表（学会等）  

1) 三好猛雄、高見昭憲、伊禮聡：日本地球惑星科学連合2014年大会 (2014)「沖縄県辺戸岬およ

び長崎県福江島におけるエアロゾル個数濃度の粒径分布」  

2) A. TAKAMI, K. SHIMADA, A. FUSHIMI, K. TANABE, N. KANEYASU, S. HASEGAWA, T. 

ISHIDA AND S. HATAKEYAMA: Asia Oceania Geosciences Society (AOGS) 11th Annual Meeting, 

2014 “Long-term Measurements of Elemental and Organic Carbon at Cape Hedo Okinawa, Japan” 

3) 三好猛雄、高見昭憲、定永靖宗、伊禮聡、清水厚、佐藤圭、吉野彩子、坂東博、畠山史郎：

第31回エアロゾル科学・技術研究討論会  (2014)「沖縄辺戸岬における微小粒子の粒子質量と

化学組成の長期観測」  

4) 三好猛雄、高見昭憲、伊禮聡、キムセヨン、瀬戸章文：第20回大気化学討論会  (2014)「長崎

県福江島において観測された新粒子生成イベントについて」  

5) A. YOSHINO, A. TAKAMI, N. KANEYASU, S. HATAKEYAMA, K. HARA, M. HAYASHI: 

European Aerosol Conference 2015, 3AAP_P136, 2015 “Analysis of organic aerosol measured at 

urban and rural sites in Japan.”  

6) A. YOSHINO, A. TAKAMI, T. MIYOSHI, S. IREI, K.SATO, A. SHIMIZU, N. KANEYASU, S. 

HATAKEYAMA,  K. HARA, M. HAYASHI: 9th Asian Aerosol Conference, P1-008, 2015 

“Analysis of chemical composition of fine aerosols measured at urban and rural sites in northern part 

of Kyushu, Japan.”  

7) 高見昭憲，三好猛雄，伊禮聡，吉野彩子，林政彦，原圭一郎，兼保直樹，畠山史郎：粉体工

学会 2015 年度春期研究発表会，同講演要旨集 p.88（2015）「都市および離島における有機エ

アロゾル測定と PMF 解析」  

8) A. YOSHINO, A. TAKAMI, K. UEDA: JSPS-DFG Workshop on Aerosols "Physicochemical 

Properties of Atmospheric Aerosols and their Effects on Air Quality and Public Health", Max Planck 

Institute for Chemistry, Mainz, 2015 “Observations of chemical composition of fine aerosol in Japan 

for emidemiology study.”  

9) 高見昭憲，吉野彩子：福岡から診る大気環境研究所研究会，福岡大学中央図書館ホール  (2015)

「福岡市におけるエアロゾル化学組成と質量濃度の連続観測」  

10) 高見昭憲，吉野彩子：第33回エアロゾル科学・技術研究討論会，A07（2016）「沖縄辺戸岬に

おけるPM2.5質量濃度測定と化学組成分析」  

11) I. CHANDRA, F. LI, T. SETO, Y. OTANI, N. HAMA, A. YOSHINO, A. TAKAMI, N. TAKEGAWA: 

The 33rd annual meeting and symposium on aerosol sciece & technology, C06, 2016 “Observation of 

atmospheric nanoparticles using TSI-1nm- SMPS at Fukue Island, Japan.” 

12) 永靖宗，高治諒，坂東博，吉野彩子，高見昭憲，伊禮聡：第33回エアロゾル科学・技術研究

討論会，P18（2016）「長崎県福江島における大気汚染物質の越境輸送に関する事例解析」  
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（３）出願特許  

特に記載すべき事項はない。  

 

（４）「国民との科学・技術対話」の実施  

2) 埼玉県技術士会主催で、その会員の会社員など約30名に対し、大気エアロゾル、PM2.5、気候

影響、健康影響について約2時間講演した。平成26年11月6日 埼玉県 さいたま市  

3) 国立環境研究所主催「夏の一般公開」において、粒子個数濃度測定を一般市民（子供から大

人まで）に行ってもらい、同時に、PM2.5の解説などを行い、大気エアロゾルに関して啓発を

行った。平成28年7月21日 茨城県 つくば市 約400名来場  

4) スーパーサイエンスハイスクールに指定されている茗渓学園高等学校1年生約100名を対象に

講義を行った。茗渓学園SSH講義 平成28年7月8日 私立茗渓学園高等学校（茨城県つくば市） 

タイトル「PM2.5と越境大気汚染とその影響」  

5) 環境基礎講座において関西・四国の自治体の環境研究所や行政関係者の方々（22名）に対し、

PM2.5などの国内および越境大気汚染とその影響について解説した。  

国立環境研究所・環境基礎講座：平成28年6月16日、大阪府立環境農林水産総合研究所  

タイトル「東アジアの大気汚染 PMとオゾンの話」  

 

（５）マスコミ等への公表・報道等  

特に記載すべき事項はない。  

 

（６）その他  

特に記載すべき事項はない。  

 

８．引用文献  

1) Jayne, J. et al. (2000) Development of an aerosol mass spectrometer for size and composition analysis 

of submicron particles. Aerosol Sci. Technol. 33:49-70 

2) Takami, A. et al. (2007) Transport of anthropogenic aerosols from Asia and subsequent chemical 

transformation. J. Geophys. Res. 112:D22S31 

3) Ulbrich, I.M.et al. (2009) Interpretation of organic components from positive matrix factorization of 

aerosol mass spectrometric data. Atmos. Chem. Phys., 9, 2891–2918, doi: 10.5194/acp-9-2891-2009 

4) 三好猛雄ら, (2013) エアロゾル質量分析計により沖縄県辺戸岬において観測されたエアロゾ

ル化学組成の特徴 , 大気環境学会誌 , 48, 1-11 

5) 三好猛雄 ら（2015）沖縄県辺戸岬および長崎県福江島におけるエアロゾル個数濃度の粒径分

布, エアロゾル研究，30，62－67 

6) Draxler, R.R.; Rolph, G.D. (2012), HYSPLIT (HYbrid Single-Particle Lagrangian Integrated 

Trajectory) Model Access via NOAA ARL READY Website (http://ready.arl.noaa.gov/ 

HYSPLIT.php). NOAA Air Resources Laboratory, Silver Spring, MD.  

7) Uno, I., et al., (2003) Regional chemical weather forecasting system CFORS: Model descriptions and 

analysis of surface observations at Japanese island stations during the ACE-Asia experiment, J. 
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8) Ng, N.L. et al., (2011)  An Aerosol Chemical Speciation Monitor (ACSM) for Routine Monitoring of 

the Composition and Mass Concentrations of Ambient Aerosol, Aerosol Science and Technology, 45, 

770–784 

9) 小林賢ら, (2007)「岡山市街地における定量分割採取による降水の化学成分特性」環境技術 , 36, 

580-588 
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（４）  広域エアロゾル観測と領域モデルによる評価  

 

国立研究開発法人海洋研究開発機構  

地球表層物質循環研究分野  金谷有剛・宮川拓真・滝川雅之・松井仁志 (平成27年度まで) 

  

             

   平成26～28年度累計予算額：32,111千円（うち平成28年度：10,530千円）  

                    予算額は、間接経費を含む。  

 

［要旨］  

ブラックカーボン(BC)の重要な発生源である中国やインドシナ半島森林火災域を含む東・東南

アジア地域に関して、広域代表性を持つ福江島、Lulin（台湾）において、品質が担保された高精

度装置を用いて長期観測を実施した。濃度レベルや季節・年々変動の特徴を明らかにするととも

に、福江では長期減少傾向から、中国発生源でのBC排出量低下の可能性を指摘した。福江での6

年間のデータを統計的に解析し、BCの湿性除去速度を積算降水量のstretched exponential decay関数

として表現できることを定量的に示し、数値モデルの評価を可能にした。Lulinでは緯度帯の近い

インドシナ半島北部の春季火災由来のBCが西風により輸送されてくるメカニズムを明らかにした。

放射性炭素同位体比の観測と、レボグルコサンをバイオマス燃焼のトレーサーとした解析とを初

めて複合させたことによって、BC、有機炭素(OC)別で、化石燃料起源・バイオマス燃焼起源・そ

れ以外を分離することが初めて可能となった。このことにより、排出インベントリや、モデルシ

ミュレーション結果におけるBC、OCの起源分類を評価し、化石燃料の寄与が実際にはインベント

リやモデル結果より高いことを示唆した。また、水抽出と熱分離を組み合わせ、BCのみを抽出し

てから放射性炭素同位体比を測定する方法も開発した。NASAの航空機観測KORUS-AQの際に観測

データを発信し、国際共同解析を行った。BCの大気中での一連のプロセスを素過程に基づいて計

算できるATRASモジュールを実装したアジア領域スケールモデルを開発した。これにより、BC数

濃度や粒径、個々の粒子の化学組成（混合状態）を表現でき、BCの光吸収・大気加熱や大気中の

寿命など、BCの気候影響評価において極めて重要な過程のモデル表現が大幅に改善された。また、

BCの直接放射強制力の推定において、排出源におけるエアロゾルの粒径分布と混合状態のパラメ

ータが重要な役割を果たすこと、モデルにおいて変質過程に伴う光吸収量の増大効果を十分に表

現することが重要とわかった。BCに加えて有機エアロゾル(OA)やPM2.5の再現性も向上した。  

 

［キーワード］    

長期観測、放射性炭素同位体比、起源解析、領域規模化学輸送モデル、有機エアロゾル  

 

１．はじめに  

 ブラックカーボン(BC)は正の放射強制力を持つ物質として知られ、人為起源の巨大発生源と考

えられる中国や、春季に大規模な森林火災が発生するインドシナ半島を含む「東・東南アジア地

域」は、BCの広域濃度分布や動態を明らかにする必要性が極めて高い地域であると考えられる。
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しかしながら、その時空間変動の支配要因には、排出、疎水性から親水性への変化、大気輸送、

湿性沈着などの多くの過程が含まれるため複雑であり、それぞれのプロセス理解や数値モデルで

の表現は不十分なままである。このような困難さを乗り越え、起源別の排出量の情報を含む収支

や気候影響を明らかにして、IPCCやCCAC (Climate and Clean Air Coalition)などに貢献してゆくた

めには、まずは、信頼度の高い計測手法を用いた長期観測データを蓄積し、同位体などの新たな

切り口で発生源を解析すること、十分な統計量のデータに基づいて湿性沈着速度などを解析する

こと、素過程が表現できる革新的な数値モデルを開発し、それに基づいて放射強制力を解析する

ことなどが求められている。  

 

２．研究開発目的  

アジア広域大気汚染の視点で、地域代表性の高い台湾Lulin山、および長崎県・福江島において、

信頼度の高いブラックカーボンの広域観測データを取得し、季節変動の傾向や長期的な変動傾向

を明らかにするとともに、放射性炭素同位体比の分析に基づき、炭素性エアロゾルに関する人為

起源（化石燃料燃焼）と自然起源の発生源寄与を観測から推定することを第一の目的とした。そ

の際に、広域での結果との比較のために、東京都心でのサブテーマ横断型観測に参加し、炭素性

エアロゾルの起源などについて明らかにすることも目標とした。第二に、BCの大気中での一連の

プロセスを素過程に基づいて計算できるATRASモジュールを実装したアジア領域スケールモデル

を開発し、BC数濃度や粒径、個々の粒子の化学組成（混合状態）を表現し、BCの光吸収・大気加

熱や大気中の寿命など、BCの気候影響評価において極めて重要な過程のモデル表現を大幅に改善

することを目標とした。第三に、上記の観測とモデリングを統合し、広域観測から得られる知見

を元に、領域モデルにおける炭素性エアロゾルの表現を検証し、ブラックカーボンによる放射強

制力見積もりや、PM2.5の変動過程の理解を向上させることを目的とした。  

 

３．研究開発方法  

（１）広域エアロゾル観測  

１）福江での長期観測  

東アジア広域でのブラックカーボン(BC)の時空間変動の実態を把握するため、秋～春に中国大

陸の発生源の影響を強く受ける福江島(32.75°N, 128.68°E, 海抜75m)において、通年観測を実施し

た。サイクロンによってPM1粒子を選別したのちに、BC質量濃度をブラックカーボンモニター

BCM3130(日本カノマックス、COSMOSとして東京大学にて開発された装置)によって連続計測した。

フィルター捕集部の前段に300℃に加熱したプレヒーターを用いることにより、BCと大気中で共存

する他の揮発性エアロゾル成分を気化させ、BC粒子のコーティングや散乱効果による影響を最小

化した。平行して、マルチアングル計測により、散乱性粒子の影響を極力抑えるMAAP5012(Thermo 

Fisher Scientific)によるBC質量濃度の計測も行い、信頼性を高めた。また、一酸化炭素濃度の計測

（48C、Thermo Environment）も同時に行い、BC、CO濃度の相関関係を用いて、BCのみに影響す

る湿性除去過程の解析を行った。観測された空気塊の後方流跡線が経由した地域や、経路上で積

算された過去3日間の降水量との対応関係を解析し、発生源地域の影響や、降水によるBCの除去を

検討した。後方流跡線解析には、NOAAのNCEP GDAS1気象場に基づく

Hysplit(http://ready.arl.noaa.gov/HYSPLIT.php)を用い、福江島観測所上空500mを出発地点とした計
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算を6時間毎に行った。PM2.5質量濃度の測定もハイブリッドモニタSHARP5030 (Thermo Fisher 

Scientific)を用いて行い、合わせて解析に用いた。これらの観測は本課題実施期間 (2014～2016年度)

を通じて行われ、過去に環境研究総合推進費S-7などで実施してきた観測期間（2009年度より）と

合わせ、約8年間にわたるデータを解析した。過去に2009年に福江島にて、2010年に中国江蘇省・

如東(Rudong、図(4)-1)にて、また2012年に韓国済州島(Jeju、図(4)-1)にて行ったPM2.5の主要成分観

測データについても、モデルの評価の際に用いた。  

 

２)Lulinでの長期観測  

東アジア亜熱帯域においてバックグラウンド大気の計測が可能であり、春先にはインドシナ半

島におけるバイオマス燃焼の影響を受けた気塊が到来する台湾の鹿林  (Lulin)山  (23.51°N、  

120.92°E、海抜2862m)においてもブラックカーボンモニター3130(日本カノマックス)を用いた長期

観測を実施した。屋上に設置したサイクロン(PM1、空気力学粒径1μmで50%透過)を通した大気を

16.7lpmで室内まで引き込み、そのうちの一部をCOSMOSに対して分岐している。データは1分の時

間分解能で取得しているが、データスクリーニング（フィルター交換直後の異常値など）の後に、

1時間値として取りまとめる。Lulin山のような山岳観測サイトにおいては、山谷風に起因する大気

組成の日変化が存在する。日中は谷からの風が卓越し、大気下層から上層に輸送されるため、台

湾国内のローカル排出の影響を受ける。自由対流圏のデータを解析するためには、下層の影響を

受ける日中データを取り除く必要がある。この影響は若干の季節変化があるが、概ね現地時間の0

時から6時までであれば、下層の影響を受けていない自由対流圏のデータを解析できる。森林火災

の影響を見るために、現地時間0-6時までを抽出して、データの解析を行った。  

 

（２）集中観測と放射性炭素同位体比の計測  

１）東京（文京区） /神奈川（横須賀市） /福江島（長崎県）における集中観測  

発生源近傍を対象として、東京都文京区（東京大学本郷キャンパス：35.71°N、139.76°E）及び

神奈川県横須賀市（海洋研究開発機構横須賀本部：35.32°N、139.65°E）において、越境大気汚染

を対象として、長崎県五島市（福江島大気観測施設：32.75°N、128.68°E）において、装置の評価

 

図(4)-1：本サブ課題にて観測を実施した地点

と、過去の観測データを使用した地点。 

Lulin
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のための相互比較実験（横須賀2014年6月、福江島2015年3-4月）と放射性炭素同位体比測定のため

のサンプル捕集（東京2014年7-8月、横須賀2014年10月）を行った。また、春季の福江島における

大気観測においては、東アジア域の気象場の変動（低気圧の東進）と境界層内のBCの微物理量（サ

イズ・混合状態）の変化を結びつけることも意図した。各観測の位置は図 (4)-1に記載した。  

横須賀における観測では、単一すす粒子分析装置（SP2、Droplet Measurement Technologies, ltd.）

と元素状/有機炭素分析装置（EC/OC計、Sunset Laboratory, Inc.）の相互比較を実施した。EC/OC計

は連続的に運転させ、昇温プロトコル（OCとECの分離法）は、IMPROVE法を採用した。また、

福江島においては、SP2とCOSMOSの比較を実施した。これらは異なる測定原理に基づくBC測定

に整合性があるかを検証するための実験であり、データ質そのものを検証することを大きな目的

としている。SP2を用いた計測においては、すべてPM2.5のサイクロン（URG）を利用し、粗大な

粒子を除去した後に、装置に導入している。SP2のデータ質の確保には高精度の較正が必須である。

その際の機器構成については、先行研究を参考にしつつ、再度検討した（Miyakawa et al., 2016bに

記載）ので、以下に簡単に示す。ネブライザーと乾燥器を組合せた粒子発生器より生じたBC粒子

を微分型移動度分析器（DMA）により、粒子径ごとに選別し、SP2に導入した。DMAで選別した

BCの粒子径と粒子質量は、別途DMAとエアロゾル質量分級器（APM）を用いて関係付けた。BC

質量とSP2が検出するBC由来白熱光信号の関係から、BC質量濃度を換算した。本研究計画内では

推奨される較正用の標準物質であるフラーレンすす（FS）粒子以外の候補も検討した。  

文京区（2014年夏）、横須賀（2014年秋）、福江島（2015年春）においては、大気サンプリン

グを実施し、主に総炭素成分（ブラックカーボン＋有機炭素）を対象に、放射性炭素同位体比の

分析を実施した。すべてのサンプリングは、花粉や土壌由来の微生物などが混入しないように、

粒径 2.5 µm以下のみを捕集するように慣性インパクタを装着したハイボリウムサンプラー

（HV500F、柴田科学）を用いた。また、すべての石英フィルターは事前に、900°Cで3時間焼き出

しを行い、揮発性有機化合物の吸着によるポジティブアーティファクトを最小化した。  

 

２）放射性炭素同位体比の計測  

放射性同位体比の分析に関しては、Miyakawa et al. (2016a)にて記載しているが、以下に簡単に流

れを示す。エアロゾル炭素を捕集した石英フィルター（直径110 mmの4分の1を使用）を石英管に

酸化銅とサルフィックスともに封入し、真空引きし、封入された炭素分は500°Cで30分、850°Cで2

時間加熱され、二酸化炭素（CO2）へ酸化・気化される。CO2は精製され、鉄を触媒に水素で還元

し、グラファイトに変換する。グラファイトのタブレットを加速器質量分析計にセットし、安定

同位体13
Cとともに放射性同位体 14

Cの（12
Cに対する）濃度を計測した。また、これらの濃度は、

アメリカ国立標準技術研究所から提供された標準物  シュウ酸の測定値に対する相対値として計

測する。さらに現代炭素比率（Percent Modern Carbon, pMC）もしくはpMC/100で定義されるF
14

C 

(Fraction Modern)へ換算し、大気のCO2との交換が生じる植物に由来する炭素の影響を議論する。

フィルター上に吸着する揮発性有機化合物は、多くて約30 µgCと見積もられる。典型的に500–1000 

µgCの炭素を含んだ試料を対象としたので、気体成分による干渉は小さいと考えられる。BCのみ

に対して放射性炭素同位体比測定を実施するために、BCの抽出法の開発を実施した。手法の要領

は、分析対象のフィルターをmilli-Q水に導入し、一時間ほど振とうして水溶性のOC（WSOC）を

水層に移す。その後、フィルターに残留した非水溶性のOCとBCをEC/OC計を利用し、純ヘリウム
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雰囲気下において、870℃まで加熱し、OCを蒸発させ、残留する炭素分をBCとする。この過程で

の典型的なBC回収率は約70%であった。  

福江島における集中観測時に採取したフィルターから、バイオマス燃焼の良い指標であるとさ

れるレボグルコサンを定量した。Wang and Kawamura (2005)と同じ手法により分析を行った。簡単

な流れは、サンプルを捕集した石英フィルターからジクロロメタンによりレボグルコサンを抽出

し、濃縮乾固ののちにピリジン、TMCS/BFSTAを添加して誘導体化（カルボキシル基、ヒドロキ

シル基をトリメチルシリルエステル化）を行い、GC-MSで分析を実施した。また、バイオマス燃

焼時のレボグルコサンとOCおよびECの放出比率を知るために、過去に中国江蘇省の如東県

(Rudong)において実施した集中観測（Pan et al., 2012）時に観測されたバイオマス燃焼捕集された

石英フィルター上のエアロゾルを同じ手法で分析して得られたレボグルコサン・EC/OCの結果も

参照する。Rudongにおける観測サイト(32.25°N、121.37°E)の位置は図(4)-1に記載した。  

 

（３）領域スケールの化学輸送モデルの開発  

まず、有機成分の揮発性の変化を表現した領域スケールモデルを開発した。有機エアロゾルは

大気中の微小粒子の主要な寄与を占め、直接・間接効果の両面で重要な役割を果たすとともに、

BCとの相互作用によってBCの光吸収量や除去過程に対しても影響を及ぼすと考えられる。しかし、

その生成過程は非常に複雑であるため、大気中での有機エアロゾル濃度とその気候・健康影響の

見積もりには依然として大きな不確定性がある。近年になって、これまで考えられてこなかった

有機エアロゾルの前駆気体（半揮発性・中間揮発性の有機化合物、S/IVOC）とその酸化過程が発

見され、これらを考慮した新しい有機エアロゾルモデルの概念が提唱された（Volatility basis set、

VBS）。本研究では、この手法に基づいた有機エアロゾルモデルを開発し、領域 3次元モデル

WRF-chemに導入した（Matsui et al., 2014a）。 

VBSモデルの特徴の1つは、有機化合物の揮発性に着目することである。同程度の揮発性を持っ

た化合物を1つのグループ化した成分として考え、その大気中での連続的な酸化過程を計算する。

S/IVOCを表現するために、298Kにおいて10
-2～10

6
 μg m

-3の飽和濃度を持つ有機化合物について、 

 

図(4)-2：エアロゾル統合モデルATRASで用いたモデル表現。横軸がエアロゾルの乾燥直径（20

ビン）、縦軸がBCの混合状態（10ビン）を示す。同じ粒径に対して、BCのみを含む粒子、

BCを含まない粒子、8つの異なった内部混合粒子（BCとそれ以外の成分の両方を含む粒

子）を表現する。凝縮・凝集過程を理論に基づき計算し、それに伴う粒径・混合状態の

変化を直接計算する。 
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1桁ごとに1つのグループ化した成分を用いた。S/IVOCは直接放出および大気中でのVOCの酸化反

応によって生成される。前者は1次有機エアロゾルと同様の排出源を持つと仮定し、先行研究など

を基にその排出量および排出時の揮発性を設定した。後者については、SAPRC99の気相反応メカ

ニズムを用い、高分子アルカン、高分子アルケン、芳香族、イソプレン、テルペン類の濃度およ

びこれらの成分からのS/IVOCの生成を計算する。SAPRC99ではその他のVOC、NOx、O3やOHラ

ジカルの濃度も計算される。このOH濃度を用い、S/IVOCの各成分のOHラジカルによる酸化およ

び揮発性の低下を計算する。S/IVOCは各成分について気相とエアロゾル相の2つの変数を扱う。そ

して、気相とエアロゾル相の平衡過程を仮定し、気相とエアロゾル相の各成分の濃度を計算する。

VBSモデル全体では気体成分53変数、エアロゾル成分53変数を用いた。  

次に、これまで開発してきたBC混合状態モデル（Matsui et al., 2013a）、新粒子生成モデル（Matsui 

et al., 2011, 2013b）、有機エアロゾルモデル（Matsui et al., 2014a）を統合し、同時に計算できるエ

アロゾルモデルを開発した（Matsui et al., 2014b）。このモデルでは、2次元ビン法を用い、エアロ

ゾルの粒径とBCの混合状態の両方を陽に解像する。粒径1nmから表現することで新粒子生成を解

像し、粒径40 nm以上の粒子については10個の混合状態ビンを用いBC混合状態を解像する（図(4)-2）。

このモデルでは、BCの大気中への放出、大気中での変質過程、大気中からの除去過程、またこれ

らのBCの過程に関係する新粒子生成や有機エアロゾル生成といった微物理・化学過程を理論に基

づき計算する。変質過程については、無機・有機成分の凝縮および粒子同士の衝突・併合過程（凝

集）によるBCの粒径・混合状態の変化を理論に基づき計算する。それによって、無機・有機成分

の被覆によるBCの光吸収量の増大効果、雲凝結核特性の変化（疎水性BCから親水性BCへの変化）、

といったBCの気候影響評価において極めて重要になる過程についても、パラメタリゼーションな

どの簡略化をすることなく直接計算することが可能である。  

 

４．結果及び考察  

（１）広域エアロゾル観測  

広域での測定結果を示す前に、本課題においてBC計測手法として用いたBCM3130(COSMOS)、

   

図(4)-3：福江島におけるBCM3130(COSMOS)とMAAP（右）、SP2(左)間のBC計測濃

度値の比較。 
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MAAP5012、SP2について、福江島において相互比較を実施し、互換性の検討を行った結果をまず

図(4)-3に示す。機種間で非常に強い正相関がみられ、回帰直線の傾きから12%以内での一致が確認

された。世界的にみると、BC計測機器の機種間の相互比較では4倍近い差が認められる場合もある

ことが報告されているなか、本研究においてこのような良好な結果を得たのは、BCに対する選択

性の観点で、用いた機種の選択が適切であったことを意味する。具体的には、大気中に共存する

散乱性の粒子の影響（コーティングの影響を含む）を排除することが重要であり、BCM3130では

プレヒーターによって除去すること、MAAP5012ではマルチアングル計測によって補正すること、

SP2では白熱光の測定によって影響を排除することによって、それぞれ実現している結果であると

考察される。  

また本研究では、集中観測に用いたSP2とECOC計の間のBC計測値の整合性についても、横須賀

で評価し、論文にとりまとめた。まず、SP2の較正を再検討した。SP2の白熱光信号と導入したBC

の単一粒子あたりの質量の関係性（感度曲線）を、横須賀の大気中BC、FS、それ以外にアセチレ

ンガスを燃やして生成した「すす」粒子であるカーボンブラック（CB、Alfa Aesar製）に関して調

べた。横須賀においても、先行研究の通り、FS粒子がもっとも大気中に浮遊するBC粒子と同じ感

度曲線を示したが、CBについても大きな差はなく、（20%以下）FSの代替物質としての可能性を

示した。  

横須賀におけるSP2が示すBC(rBC)とEC/OC計が示すEC（Optical-/Thermal-EC）を比較した。

Optical-ECはEC/OC計内で光吸収を測定することで得られるBCと定義的に近い測定パラメータで

ある。SP2によるrBCとEC/OC計によるOptical-ECは良い一致を示すとともに、相関係数も非常に高

い。（傾き  = 1.08、r
2
 = 0.96）一方で、IMPROVE方式で定量されたThermal-ECとrBCの比較は相関

係数もやや悪く、（r
2
 = 0.66）約2倍程度差があることがわかった。この差はSP2の不確定性（各種

測定パラメータ、較正など）を大きく超えている。この要因を検討したところ、Thermal-EC定量

に際して選択する分析中の昇温プロトコルの違いが大きく寄与することがわかった。横須賀にお

いて、同時期にハイボリュームエアサンプラーを用いて粒子を捕集したフィルターに対して、

IMPROVE方式とNIOSH方式の2種のプロトコルを用いてThermal-ECを定量し、プロトコル間の比

較を行った。その結果、NIOSH対IMPROVEの比は、平均的に1.5であった。この比率は先行研究で

も2程度（1～4）になることが知られており、横須賀での観測に固有な結果ではない。この差を加

味すると、rBCとThermal-ECは良い一致を示す。工業地域に位置する横須賀における観測サイトに

おいては、従来まで頻繁に計測されてきたECと、近年発展が進んでいるSP2によるrBCは昇温プロ

トコルによる系統差を考慮すれば、不確定性の範囲内で同一の計測をしているとみなすことがで

きる。また、上述した福江島におけるSP2と光吸収測定に基づくCOSMOSの比較についても、こう

した高度な較正に基づいて良好な結果を得たものである。このように、一連の比較からBCに関わ

るすべての測定で整合性が取れていることがわかった。高い信頼性をもつBCの高感度測定と標準

化が、観測値報告の際に極めて重要な前提となる。  
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１）福江での観測  

図(4)-4に、福江でのBC質量濃度の月平均値の推移を示す。8年間の観測結果から、年平均値が

0.36μg m
-3で、季節変化の特徴として、太平洋からの清浄気塊の流入の影響で、夏季に明瞭な濃度

減少がみられることがわかった。秋・冬・春には、大陸（とくに中国中東部）からの影響により

濃度が増大し、月平均濃度の年々変動が大きいことがわかった。また、長期的な減少傾向がみら

れることがわかった。排出量を一定とし、気象場を年々変動させたCMAQモデルシミュレーショ

ンとの比較を行ったところ、2011年ごろまでのモデル再現性は非常によいが、その後はモデルが

過大傾向となることが示された。このことから、冬～春にかけての重要な発生源である中国での

排出量が近年減少した可能性が示唆された。  

 

図(4)-4：福江島におけるBC濃度の月平均値の長期傾向(COSMOSのデータ)。○が観測値、+

はWRF/CMAQモデルシミュレーションによる値。 
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大気中のBCの湿性除去速度を把握するために、Hysplit後方流跡線上での降水量を過去72時間積

分した「積算降水量(APT)」を指標とした解析を行った。その際、不完全燃焼によりBCと同時に排

出されるが、BCとは異なり湿性除去されない一酸化炭素(CO)をトレーサーとした解析を行った。

まず、降水の有ったデータ群でのΔBC/ΔCO比(4.5–5.6 ng m
−3

 ppb
−1

)は無降水のデータ群での値(5.3–

6.9 ng m
−3

 ppb
−1

)より有意に低く、積算降水量が多いほど比の値が小さくなることを見出した。さ

らに詳細な解析を行うため、降水量のないデータ群での比の中央値によって、降水の有った場合

に計測されたΔBC/ΔCO比を規格化して輸送効率  (TE)を算出し、そのAPTに対する依存性を解析し

た。その結果（図(4)-5）、TEはAPTに対して単調減少し、Stretched exponential 式(TE = 

exp(−A1×APT
A2

) でよく近似できること(A1=0.109±0.010, A2=0.684±0.039)、空気塊の起源地域によ

る違いは小さく、一般性が高いこと、平均的には、15.0 ± 3.2 mmの降水量によってBC質量濃度が

半減することが示された。BCのTEのAPTに対する依存性は、同様に算出したPM2.5のTEに関する

APT依存性とよく一致した挙動を示した。PM2.5はBCより親水性の高い成分（硫酸アンモニウム等）

が主成分であることを考慮すると、福江島へ輸送されるBCはすでに親水性を獲得した状態である

ことが示唆された。  

2016年4月下旬から6月上旬にかけて、NASAと韓国環境研究院NIERによる航空機観測キャンペ

ーンKORUS-AQが主に韓国上空で行われた。福江でのBC, オゾン、一酸化炭素、PM2.5等のデータ

を日々とりまとめ、 国際共同研究チーム での利用促進のため に、特設ウェブサイ ト

(http://ebcrpa.jamstec.go.jp/atmoscomp/obsdata/fukue16.html)から発信した。最後のフライトにおいて、

6/10午前10時過ぎに、NASAのDC-8機が福江観測所の上空約320mを飛行した。これは、本プロジ

ェクト等からの強い働きかけによって実現したものである。オゾン、一酸化炭素、BCいずれにつ

いても、航空機側での濃度計測値とよい一致を示した。このことから、地上観測を広域分布情報

と整合させながら解析可能であることがわかり、国際的な利用のためにデータを発信することが

 

図(4)-5：福江でのΔBC/ΔCO比（右図の赤丸）は積算降水量に対してスムーズに減少し、BCの湿

性除去が定量的に表現された。ΔBC/ΔCO比について、無降水の場合の値（左図の赤四角）

で規格化した「輸送効率(TE) ＝ 大気残存率(右図左軸)」や、「大気からの除去率（＝1－ TE、

右図右軸）」は、stretched exponential decay式（図中の式、黒いカーブ線）を用いて、

よく近似できることがわかった。 

http://ebcrpa.jamstec.go.jp/atmoscomp/obsdata/fukue16.html
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できた。  

 

2) Lulinでの観測  

図(4)-6に2013年6月から2017年3月の季節別のBC濃度時系列の日変動の時系列を示した。発生源

であるインドシナ半島における雨季(6-9月)、乾季(1-4月)を考慮して、2季節に分離している。前述

のとおり、日中において、系統的に濃度上昇が観測されている。(乾季では相対的には小さい。) 現

地時間の0-6時のみを抽出することで、台湾国内のローカルな排出の影響を最小限に抑え、自由対

流圏のデータを抽出することができると考えられる。  

図(4)-7には月平均値の時系列及び、期間中にインドシナ半島の北部・南部において、Moderate 

Resolution Imaging Sensor(MODIS)が検出した火災発生地点数を1月ごとに集計した時系列図を示し

た。(データはhttps://feer.gsfc.nasa.gov/data/frp/よりダウンロードした。Confidence > 30%以上の点の

みを集計している。) 北部は9-16°N/97-109°E、南部は16-25°N/90-109°Eで定義した。Lulinと

緯度帯の近いインドシナ半島北部の火災数に対応して、BC濃度が変動していることがわかり、発

 

図(4)-6：Lulinでの季節別BC濃度の平均日変化パターン（赤

が1-4月、水色が6-9月） 

 

 

図(4)-7：(上)Lulinでの BC濃度の推移。(黒は全データの月平均、赤が自由対流圏データの月

平均値) (下)インドシナ半島北部(赤)および南部(黒)における一月ごとの火災検出

数。 
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生源の強度の重要性が明らかである。典型的には3-4月に極大を、6-7月に極小を示している。  

季節変化は、主に、インドシナ半島北部のバイオマス燃焼が、乾季に極大になるとともに、上

方輸送されたバイオマス燃焼プリュームが北緯20-30度帯の西風により輸送され、Lulin山において

観測されていることに起因する。図(4)-8に例として2014年における1-4月までの下層と高度700hPa

における水平風を示した。  

月平均値でみて、ピーク時に約1μg m
-3と非常に高濃度であるが、インドシナ半島の北部（ラオ

スやタイの北部）は山岳地帯であり、南部から北部へ大気の移流によって上方へ輸送され、自由

対流圏中の速い西風（乾季は10-15 m s
-1）によって効率的に輸送されていることが示唆される。い

くつかの衛星観測からもインドシナ半島のバイオマス燃焼のプリュームが高高度にまで達してい

ることがわかっている。一例として、CALIPSO (Cloud-Aerosol Lidar and Infrared Pathfinder Satellite 

Observations)で得られたインドシナ半島のエアロゾルの鉛直構造を図 (4)-9に示す。Smoke aerosol

の層が20°Nで地表より2-3 km上空まで達していることがわかる。  

本研究計画期間において、モデル検証に資する高精度な連続観測データが着実に取得され、今

後の継続的な観測とモデルとの比較などから、インドシナ半島におけるバイオマス燃焼が南シナ

海およびその東側における大気質および放射収支への影響評価が期待される。  

 

図(4)-8：2014年の1-4月（左から右）までの大気下層（上段）と高度700 hPa（下段）における 

風の場。赤い矢印は大まかな大気の流れを視覚的に示すガイドである（定量的ではない）。 
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（２）集中観測  

１）放射性炭素同位体比を用いた起源解析  

 

図(4)-10：エアロゾル中総炭素に対する放射性炭素同位体比の経年変化。過去の値は

先行研究を引用している。(S2004: Shibata et al. 2004, Y2007: Yamamoto 

et al. 2007, F2011: Fushimi et al. 2011)  
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図(4)-9：CALIPSOが観測したインドシナ半島上のエアロゾル層(2014年3月7日 

19:02-19:16utc)。上段の橙色に塗られた領域がエアロゾル層を示し、下段はエ

アロゾル層のタイプ判定結果で、黒がSmoke aerosolを指している。 

(https://www-calipso.larc.nasa.gov/よりダウンロード) 
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東京の過去約10年間の炭素性エアロゾル（総炭素  TC）の起源の変化を解析した結果を示す。本

研究で得られた結果  (2014年)と、過去の研究  (2002-2007年)の分析値（F
14

C表記）を比較した  (図

(4)-10)。この期間において、F
14

C値は有意な増加傾向を示しており、非化石燃料起源の割合が増加

している。TCにおけるBCの割合は小さいため、この変化はほぼOCの起源の変化を見ていること

になる。この変化を生む要因として、2003年より開始したディーゼル車の排出規制の他に、自然  (植

物)起源の揮発性有機化合物  (BVOCs)からの二次生成有機エアロゾルの増加が要因として挙げら

れる。後者の可能性を検討するために、関東平野南部における、衛星  (MODIS)で得られた純一次

生産 (NPP = 総一次生産  – 植物呼吸)とアメダスの気温・日射量の経年的な変化を調べたが、F
14

C

の変化に対応する変化は観測されていなかった。従って、この変化は排出規制に起因するもので

あり、排出規制が経年的な炭素性エアロゾルの起源の変化をもたらしていることがわかった。  

 BCのみに着目した放射性炭素同位体比の分析を東京・横須賀のデータに対して実施した。東京

の観測期間のうち高濃度であった2014年7月28日～8月4日の間で、F
14

Cは0.22であった。横須賀の

観測期間ではF
14

Cは0.27であった。大気中CO2のF
14

C (～1.08)を考慮すれば20-25%が非化石由来で

あることを意味している。TCにおける非化石由来が～50%であったのに対して有意に小さいが無

視できない割合が含まれていることを示唆している。排出インベントリREAS（バージョン２）

で推定されている日本における燃料別排出の統計値はほぼすべて（2008年時点で～98%）のBCが

化石燃料由来であり、予想外に大きい数値である。このバイアスはBC抽出過程にOCが一部混入

した可能性と、インベントリの推定値の誤差の両面の可能性があり、その寄与解明については今

後の課題である。  
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 福江島における集中観測時は、中国北東部  (35-45°N)から中部 (25-35°N)まで広範な緯度帯から

到来した大陸起源気塊が観測された。放射性炭素同位体比に加え、分子マーカーであるレボグル

コサンを用いたバイオマス燃焼寄与の推定を組み合わせることで、BCを化石燃料由来とバイオマ

ス燃焼由来に分類し、OCについては、この2種に加えて、自然由来（非化石かつ非バイオマスで、

例えば陸上植生VOCsや海上放出に由来する成分）にも分類した（図(4)-11）。バイオマス燃焼の

レボグルコサン /ECおよびレボグルコサン /OC比はRudongにおける観測でレボグルコサン濃度が

200 ng/m
3を超過した際のデータを用いて算出した。この期間は、近隣での火災が目視でも確認さ

れており、データの解釈に大きな問題はない。全炭素に対して、F
14

C値は～0.4から～1まで変動

し、空気塊の違いにより異なる起源をもつことが推測される。F
14

C値はCO濃度が上昇していた時

期に減少する傾向、バックグラウンド濃度に近い期間において増加する傾向にあった。このこと

は、高濃度汚染気塊では化石燃料の燃焼の影響が相対的に大きいことを示し、一方でバックグラ

ウンド空気では現代炭素の影響が強いことが示している。観測期間中においてはBCの平均的な化

石燃料起源の割合は91%程度であり、4回の越境汚染イベント時にその割合は95%程度まで上昇し

（図(4)-11）、その他の期間の87%に対して高い値となったが、春季の東アジア域ではBCの大半

が化石燃料起源であることが示された。得られた分析結果を後方流跡線解析による空気塊の起源

地域推定と組み合わせ、中国中東部の北部側（北京・天津・河北・山東・山西）・南部側（河南・

 

 

 

図(4)-11：(上)BC、OCの起源分類のためのフローチャート。（下）福江でのBC, OC観測値に対

する、化石燃料(FF),バイオマス燃焼燃焼(BB)、自然起源などその他(nFF&nBB)の寄与推

定結果。 
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江蘇・安徽・上海）の発生源比率として整理した。そのうえで、REAS（バージョン２）で推定

されている2008年3-4月時点の中国における省別の詳細な燃料別排出統計と比較した。REAS（バ

ージョン２）では、BC排出のうち化石燃料燃焼の割合は、中国中東部の北部側では78±10%、南

部側では66±23%であったが、本研究によると北部・南部とも87-98%の範囲であり、南北差はみ

られないこと、また、化石燃料の寄与が実際には20%程度大きいことが示された。このことは、

2008年と2015年との間に起こった燃料種別の経年変化に由来する可能性もあるが、2015年のイン

ベントリの推定誤差を改善するための指標として有用である。一方で、OCは4回の越境汚染イベ

ントの平均で、化石燃料が51%、バイオマス燃焼が6%、自然由来が43%となり、化石燃料の燃焼

では約半分程度しか説明できないことが明らかとなった。BCの放射収支を正しく再現するために、

非BC主要成分であるOCの領域モデルによる再現性は本質的に重要であり、モデル計算結果を検

証するうえで有益な知見が得られた。  

 

２）BCの微物理量の変化  

 

 同期間の福江島におけるSP2によるBCの微物理量の変化に関して、長期間データの取り扱いと

同様に、降水に対して不活性であるCOに対するBCの比率（ΔBC/ΔCO）を用いて、降水影響との

関係性を調べた。春季東アジア域での降水強度では、累積モードに存在する粒子の消失にとって、

雨粒との衝突過程（ウォッシュアウト）は効果的でなく、雲粒として活性化し、降水に含まれて

大気から除去される過程（レインアウト）が支配的である。レインアウトが支配的であれば、雲

粒活性(CCN能)が高い粒子径が大きく、水溶性成分の体積比率が大きい粒子が優先的に除去され

 

図(4)-12：(上)BCを含む粒子の全体の粒子径に対する個数濃度粒径分布

のピーク値、(下)BCを含む粒子のBCの粒子径に対する質量濃

度粒径分布のピーク値とΔBC/ΔCOの関係性。 
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ることが予測される。そのような観点でBCを含む粒子に関して、粒径分布の変化とΔBC/ΔCOを

関係付ける試みを行った。CCN能を考えるうえでは、粒子全体の粒子径が重要であるため、SP2

の出力波形信号を詳細に解析して、BCを含む粒子の全体の粒子径を推定した。図(4)-12に、BCを

含む粒子の全体の粒子径（Dshell）の分布と、BCのみの粒子径（Dcore）の分布のピーク粒子径と

ΔBC/ΔCOの関係性を示した。ΔBC/ΔCOが小さいほど、降水による消失を経験していることになる

が、DshellとDcoreのピーク値は小さくなることがわかった。大きな粒子径の粒子が減少しているこ

とを示している。DshellとDcoreの比率（Dshell/Dcore）に関しても、Dcoreが0.2 (±0.02) µmの粒子につい

て、ΔBC/ΔCOが3 ng m
-3

 ppb
-1より大きいデータ群、1 ng m

-3
 ppb

-1より小さいデータ群に分類・比

較した。図(4)-13に示すように、Dshell/Dcoreの頻度分布は、発生源近傍（横須賀）では、1周辺にデ

ータが集中するが、福江島でのΔBC/ΔCO > 3 ng m
-3

 ppb
-1のデータ群では、最頻値が1.4-1.5にシフ

トする。エアロゾル前駆物質の気相反応とそれに続く凝縮による成長を示唆している。一方で、

ΔBC/ΔCO < 1 ng m
-3

 ppb
-1のデータ群では、最頻値は1付近である。Dshell/Dcoreの大きい、つまりBC

以外の成分の割合の大きなBCを含む粒子が除去されていることを示唆している。この期間のエア

ロゾルの化学組成はエアロゾル化学種別分析モニタ―（ACSM）を用いて同時観測が行われたが、

硫酸アンモニウム(45%)と有機エアロゾル(41%)が主成分であった。従って、BCに比べれば十分に

水溶性の高い成分の割合が多い粒子ほど除去されやすかったこととなる。  

平均的な化学組成から、BCを含む粒子の吸湿性について、非水溶性成分（BC）を考慮するケ

ーラー理論により、Dshell/Dcoreの関数として、雲粒生成の臨界過飽和度を算出した（図(4)-13）。

 

図(4)-13：(上)平均的な化学組成から算出した臨界過飽和度の

Dshell/Dcore依存性 (BCの粒子径は0.2 µm。(下) Dshell/Dcoreの頻度

分布。黒の実線は横須賀の平均値、灰色線が福江島の結果で、

ΔBC/ΔCOで場合分けされている。 
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Dshell/Dcoreが大きいほど、臨界過飽和度が小さく、容易に雲粒に成長できることが明らかである。

大きな粒子径を持ち、かつ水溶性を持つ化学成分をより多く含む含BC粒子が優先的に除去されて

いることは、レインアウトがBCの消失過程として、支配的であったことと整合している。  

観測された変化は決して大きくはない。航空機を利用した境界層から自由対流圏に雲過程を通

して輸送された粒子の微物理量の変化の方が大きい。境界層内では、雲低付近でのみ上下混合に

よって雲過程を経験するため、境界層内の一部のエアロゾル粒子のみに微物理量の変化が生じる

ことに起因している。小さい変化であるが観測的な事実であり、将来的に微物理量を解像可能な

最先端なモデルの検証を行う上で有用な知見を提供する結果となった。  

 

（３）領域スケールの化学輸送モデルによる解析  

開発した有機エアロゾルVBSモデルによるシミュレーション結果を、東京周辺域（東京・駒場、

埼玉・騎西、2004年7～8月）および東アジア域の下流域（長崎・福江島、沖縄・辺戸岬、2009年3

～4月）においてエアロゾル質量分析計を用いて行われた有機エアロゾルの観測結果と比較した。

VOCとS/IVOCの酸化過程を考慮したVBSモデルの計算は、観測された有機エアロゾルの質量濃度

や時間変動を概ね再現することに成功した（図(4)-14）。一方、S/IVOCおよびそれらの酸化過程を

考慮しない計算（従来型の有機エアロゾルモデル）では、観測された有機エアロゾルの質量濃度

を80～90%も過小推定する結果が得られた。アジア全域では、酸化過程を考慮することによって有

機エアロゾルの質量濃度が0.24µg m
-3

 から1.28 µg m
-3へと増大した（2009年3～4月平均、高度約

1km）。これらの結果は、これまで考慮されてこなかった有機エアロゾルの前駆気体や酸化機構が

アジア域の現実的な有機エアロゾルの質量濃度や時間変動を表現する上で重要になることを示し

ている。  

このモデルを東アジア域に適用し、BC混合状態を解像することの重要性を調べた。エアロゾル

統合モデルATRASによる計算結果を、2009年の3～4月に行われたA-FORCE航空機観測（東京大学）

や福江・辺戸での地上観測（国立環境研・東京大学）と比較したところ、エアロゾル統合モデル

によってBCの混合状態や有機エアロゾル濃度、数濃度のモデル再現性が大きく改善することがわ

かった。このモデルを用いることで、各プロセスの重要性や相互作用を明らかにした。たとえば、

東アジア域のCCN数に対する有機エアロゾル生成と新粒子生成の重要性を調べたところ、有機エ

アロゾル生成は特に中国南部において過飽和度の小さなCCN数（粒径の大きなエアロゾル数）の

 

図(4)-14：埼玉・騎西における有機エアロゾルの質量濃度の観測とモデルの比較。青色がエ

アロゾル質量分析計から得られた観測結果、赤色がVBSモデルの計算結果、橙色が

S/IVOCの酸化過程を考慮しない従来型の有機エアロゾルモデルの計算結果を示す。 
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増大に重要な役割を果たす一方、新粒子生成は中国北部において過飽和度の大きなCCN数（粒径

の小さなエアロゾル数）の増大に対して大きな寄与を持つことがわかった。また、BCのレンズ効

果による光吸収の増大率（東アジア域の平均値）は、有機エアロゾル生成を考慮しないと40%程度

である一方、有機エアロゾル生成を考慮すると50～60%となり、BC混合状態と有機エアロゾル生

成の相互作用が重要になる可能性を示した（図 (4)-15）。このような各素過程の重要性や相互作用

は、エアロゾルの微物理・化学過程を詳細に考慮したモデルによって初めて評価が可能となる。  

また、WRF-Chem/ATRAS領域モデルを、福江島において2009年5月に得られたBC, PM2.5（総質

量濃度、成分ごとの濃度）の観測によって評価した（図 (4)-16）。BCについての再現性は高く、(モ

デルでの濃度)/(観測濃度)の比の中央値は0.79であり、VBSスキームの有無での濃度変化は小さか

った。一方、有機成分(OA)については、VBSスキーム導入前の比の中央値0.35は、導入後に1.28に

上昇し、一致度が高まった。OAが主成分の一つであるPM2.5全量についても、比の中央値が0.67か

ら0.83まで高まった。福江だけでなく、中国江蘇省・如東(Rudong)、韓国済州島（Jeju）において

もエイジング過程の導入による再現性向上が同様に見られた。BCの濃度への直接影響は小さいが、

OAは単一粒子レベルでBCと内部混合（コーティングなど）することによって、BCのレンズ効果

などの光吸収効率を変化させ、また、親水性をBCに付与して降水によって除去されやすくするな

どの効果をもつため、VBSスキームによりOA濃度の再現性を高め、BCの放射影響などを正しく推

定することが重要であることが指摘された。また、VBSスキームの導入は、PM2.5濃度レベルのモ

デル再現性向上に対しても一定の役割を持つことも合わせて示された（図 (4)-16）。  

 

図(4)-15：(a) 2009年3～4月における東アジア域のBC光吸収による光学的深さ（AAOD: absorption 

aerosol optical depth）。(b) 無機・有機エアロゾルの被覆に伴うBCのAAODの増大率

の緯度分布。黒色と赤色は有機エアロゾルの生成を考慮した計算としなかった計算の結

果を示す。(c) 有機エアロゾルの生成がAAODの増大率に占める割合の緯度分布。 
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ATRASモデルに与えるVOC、BC、OCの排出インベントリにおいて、起源を化石燃料起源と非

化石燃料起源（バイオマス燃焼、バイオ燃料燃焼、植物起源揮発性物質の放出）に大別し、炭素

性エアロゾルの起源を推定できるようにした。モデルシミュレーションによる炭素性エアロゾル

の起源を推定した結果、2009年の春季の福江島における非化石燃料の炭素性エアロゾルの割合は、

30-40%と見積もられた。VOC各成分の排出時の化石燃料・非化石燃料比とその領域分布の不確定

性は非常に大きいため、モデルで計算された割合の見積りの不確定性幅も大きい。しかしながら、

モデルで計算された非化石燃料の炭素性エアロゾルの割合は、2015年春季の福江島における観測

値と概ね整合的な割合となっている（特にエアロゾルが高質量濃度の期間）。  

グローバルモデルにおける値と比較をするために、BCの放射強制力の空間分布を推定した。図

(4)-17にはATRASを導入した領域3次元モデルを用いた2009年春季東アジア域におけるBCの直接

放射強制力の空間分布を示す。期間平均値は、大気上端で2.2 W m
-2、地上で-3.6 W m

-2と見積もら

れた。また、BCの大気中濃度は、エアロゾルの排出時の粒径分布・混合状態の不確定性に対する

 

図(4)-16：福江（2009年春）、如東Rudong(2010年春)、済州島Jeju(2012年秋)

に実施した、PM2.5の主成分個別化学分析結果(obs)と、VBSモデルシ

ミュレーションとの対応関係。モデル内でエイジング過程のon/off

を切り替えた2つのランを観測と比較した。 

  

図(4)-17：春季アジア域における大気上端および地表おけるBCの直接放射強制力の空間分布。 
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感度は小さく、不確実性の幅は20%程度にとどまるのに対し、BCの光学変数(吸収のエアロゾル光

学的厚さ、内部混合による吸収の増幅、質量吸収断面積 )や放射強制力は、排出時の粒径分布・混

合状態に対する感度が大きく、58-99%の範囲の不確実性（大気上端で1.6～2.8 W m
-2、地上で-5.2

～-2.1 W m
-2）を持ちうることが示された。  

アジア域におけるSO2, BC, OA, NOx, VOCの排出量の変化に対するエアロゾル濃度および放射強

制力の応答を評価した。BCの混合状態と有機エアロゾルの生成過程を詳細に計算できるエアロゾ

ルモデルを用いることによって、エアロゾルの排出量変化に対する応答が50～100%程度増大する

ことを示した。また、1850年から2000年までのNOxの排出量の変化が、その期間のエアロゾル濃

度の増大において極めて重要な役割を占める可能性を示した（質量濃度の70%、放射強制力の40%）。

そして、この寄与の推定がモデルにおけるBCの混合状態と有機エアロゾルの生成過程の表現に大

きく依存することを示した。これらの結果は、排出量変化に対するエアロゾルの応答を精度良く

推定するためには、詳細なエアロゾル過程の表現や気相反応・エアロゾル過程の相互作用の扱い

が重要になることを示している。また、数値モデルによって、BCの主要な発生源であるディーゼ

ル排気、バイオ燃料燃焼、バイオマス燃焼などからの発生量を変化させた場合の放射強制力の応

答を定量的に評価した。その結果については、サブテーマ横断的に解析されており、課題代表者

が含まれるサブテーマ１で記述する。  

 

５．本研究により得られた成果  

（１）科学的意義  

 福江・LulinにおけるBC通年観測データは、世界的に見て精度や信頼度が高いものであり、数

値モデルを検証し、重要な発生源である中国やインドシナ半島バイオマス燃焼からのBC排出量

とその推移を把握するためのベンチマークとなるデータが長期間得られた。とくに、8年間デー

タを蓄積したことにより、福江でのBC濃度の下降トレンドが明らかとなってきた。福江での長

期観測データはウェブで公開しており、広く利用可能となっている。

(https://ebcrpa.jamstec.go.jp/atmoscomp/obsdata/) KORUS-AQ航空機観測期間には、航空機の広

域観測と整合する観測データを福江で集中的に取得し、国際共同研究のためにデータが発信さ

れた。また、降水によるBC除去速度を福江での長期観測から定量的に評価し、近似式を提案し

て、数値モデルでのプロセス表現の検証を可能とした。放射性炭素同位体比の観測と、レボグ

ルコサンをバイオマス燃焼のトレーサーとした解析とを初めて複合させたことによって、BC, 

OC別で、化石燃料起源・バイオマス燃焼起源・それ以外を分離することが初めて可能となった。

このことにより、排出インベントリや、モデルシミュレーション結果におけるBC, OCの起源分

類を評価できた。  

モデル開発について、これまで用いられてきたパラメタリゼーションなどの簡易的な表現で

はなく、BCの大気中での一連のプロセスを素過程に基づいて計算できるATRASモジュールを

実装したアジア領域スケールモデルを開発した。BC数濃度や粒径、個々の粒子の化学組成（混

合状態）を表現し、BCの光吸収・大気加熱や大気中の寿命など、BCの気候影響評価において

極めて重要な過程のモデル表現が大幅に改善された。このモデル結果を用いた解析では、BCの

直接放射強制力の推定において、排出源におけるエアロゾルの粒径分布と混合状態のパラメー

タが重要な役割を果たすこと、また、モデルにおいて変質過程に伴う光吸収量の増大効果を十

https://ebcrpa.jamstec.go.jp/atmoscomp/obsdata/
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分に表現することが重要になること、などが示され、BCの直接放射強制力を再評価した。これ

までの多くのエアロゾルモデルでは、BC の混合状態の変化とそれに伴う光吸収量の増大を十

分には扱っておらず、本研究の結果はその部分の改善の必要性を示している。アジア域におけ

るSO2, BC, OA, NOx, VOCの排出量の変化に対するエアロゾル濃度および放射強制力の応答の

非線形性を初めて明らかにした。とくにNOxからの影響が強いこと、BCの混合状態と有機エア

ロゾルの生成過程の表現に強く依存することを示した。  

 

（２）環境政策への貢献  

＜行政が既に活用した成果＞  

特に記載すべき事項はない。  

 

＜行政が活用することが見込まれる成果＞  

・アジアのBC主要発生源からの排出量の動向を把握する基礎情報として、福江（2009-2017年）・

Lulin(2013-2017年)における長期通年BC観測データを取りまとめた。中国上空ではSO2, NOxの

排出量が減少に転じたことは、衛星観測等から指摘されてきたが、BCの排出減少・越境汚染減

少の可能性を初めて福江での観測から示した。降水量や風系の年々変動の影響も大きいため、

引き続きBC濃度や関連するPM2.5濃度などの推移を見極めて結論を出してゆく必要があるが、

重要なデータである。今後の削減対策の検討に加え、削減効果の把握・検証の意味でも、信頼

度の高い機器による長期濃度観測データが政策へもたらす貢献は大きい。  

・BC, OCごとに、発生源寄与を、化石燃料燃焼とバイオマス燃焼、OCはさらにそれ以外（植生・

森林）の寄与に分離可能であることを実証し、福江でのBCは91%化石燃料燃焼起源であること

を示した点は、BCやPM2.5の削減対策の精密な議論や、削減効果を詳細に把握し検証していく

ために有効である。今後、測定の多地点化と、確立した方法論の普及が望まれる。福江で得ら

れた情報はまだ限られているが、エミッションインベントリでの中国でのBC排出について、化

石燃料燃焼の寄与割合に上方修正を加える必要性を提唱している。  

・開発した高度なエアロゾルモデルでは、BCのみならず、これまで課題となってきた有機エアロ

ゾル量やPM2.5のモデル再現についても大幅に改善しており、BCの大気中存在量や起源分類、

放射影響の見積の精度向上に加えて、PM2.5の対策の検討に資するものである。  

・大気BCの分布や放射強制力を見積もった結果はIPCCの報告書などで活用される。  

・BCはSLCP(Short-lived Climate Pollutants)の代表格であり、BCの発生源寄与に関する情報や高精

度観測データは、削減対策を議論するCCACなどの場でも活用される。  

・PM2.5に関するモデル精度向上については、日中韓３カ国環境大臣会合など、越境大気汚染を議

論する国際的な場でも活用される。  

 

６．国際共同研究等の状況  

台湾・Lulin観測所でのブラックカーボン観測は、台湾国立中央大学・Neng-Huei (George) Lin教

授、Hao-Ping (Eric) Chia技術員との共同研究で実施された。また、米国NASAと韓国の国立環境研

究院(NIER)が中心となり実施したKORUS-AQ航空機観測について、co-PIであるNASA Jim Crawford

氏やNCAR Louisa Emmons氏ほかと連携し、福江観測のデータとKORUS-AQチームの観測等のデー

タを相互融通し、統合的な解析を行った。  
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[Abstract] 
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Black carbon (BC), a black carbonaceous aerosol emitted from incomplete 

combustion of fossil fuels and biomass, absorbs solar radiation in the atmosphere and in 

the snowpack. BC has the third largest positive radiative forcing after carbon dioxide and 

methane (IPCC 5th report). Furthermore, it affects the global hydrological cycle by the 

atmospheric heating and snow-albedo reduction. Therefore, understandings of key 

mechanisms controlling BC amount in the atmosphere is important in planning of global 

warming mitigation measures. 

Achievements of this study are as follows. Firstly, we found from new 

observations that the wet removal efficiency of BC in moist convection, which is an 

atmospheric process controlling the vertical mass flux and the atmospheric lifetime of BC, 

is determined by cloud condensation nuclei (CCN) property of BC containing particle. We 

suggest that improvement of the prediction accuracy of the BC mixing state (chemical 

compositions and amount of coating material of BC) is important especially in the vicinity 

of the emission sources, in order to improve the model predictability of BC abundance in 

the atmosphere.  

Secondly, in addition to detailed observation by electron microscopy, the mixing 

state of BC was statistically classified using a new real-time measurement technique and 

showing that over 90% of BCs internally-mixed with other aerosols were coated-type 

morphology. In addition, we developed a high-precision, high-speed computation method 

for the optical properties of complex shaped BC-containing particles.  

Thirdly, the observation method using the carbon isotope ratio analysis revealed 

that the BC source of the East Asian wide area average is 90% of fossil fuel combustion 

origin and 10% of biomass combustion origin.  
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Fourthly, we developed an aerosol model ATRAS which can calculate the mixed 

state of BC and the process of organic aerosol formation in detail. Using this model, we 

showed that the positive radiative forcing will be reduced if particulate emissions from 

BC-rich sources were reduced over East Asia.  

Fifthly, we introduced a new parameterization we had developed for BC aging 

process into our global model. As a result, a good agreement was found both over the 

arctic and tropics where many global models have difficulties.  

Finally, it was suggested from the long-term observation that BC mass concentration in 

the East Asia has been decreasing in recent years. By comparing with the numerical model, 

this concentration decrease was attributed to the decrease in emission flux in China. This 

is the first observation result demonstrating that the improvements of BC reduction 

technology and environmental policy in East Asia offset the increasing factors of 

emission. 
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