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研究成果の概要（和文）：　越境輸送微粒子のイベントを捉えるために，偏光光散乱式粒子数計測器（以下偏光
OPC）を山岳域を含め東アジア各地に設置し，観測ネットワークを構築した．また，リアルタイムに公開するweb
システムも作成した．複数地点での観測結果を用いた越境輸送イベントの抽出法の検討，および，偏光OPCによ
る組成毎の質量濃度推定方法の検討を実施した．
　設定したしきい値を超えた期間が複数地点で重なった期間を越境輸送イベントと判断した．他の観測結果と整
合した結果が得られた．粒径区分の見直しおよび組成毎の複素屈折率を考慮した応答関数を用いたところ，質量
濃度の推定に大幅な改善がみられた．

研究成果の概要（英文）： To monitor long range transported aerosol particle event, a polarization 
optical particle counter (hereinafter referred to as POPC) was installed in various sites of East 
Asia including the mountains. The POPC's observation network was constructed. We also created a web 
system of the measurement result released in real time. Examination of extraction method of long 
range transport events using observation results at multiple points and examination of mass 
concentration estimation method for each composition by POPC were carried out.
 A period in which the period exceeding the set threshold overlapped at multiple points was judged 
as a long range transport event. Results consistent with other observation results were obtained. 
Using the response function considering the finer particle size range and the complex refractive 
index for each composition was used, the mass concentration estimation was greatly improved.

研究分野：土木環境システム
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１．研究開始当初の背景 
 
 近年，PM2.5という言葉が報道を通して，広
く社会一般に知られるようになり，越境輸送
される微粒子への関心が高まっている．日本
は偏西風帯に位置し，人間活動に伴って排出
された人為起源の微粒子や砂漠で舞い上げ
られた黄砂粒子などの微粒子が，大陸から飛
来している．微粒子は，太陽放射を散乱・吸
収し地球の放射収支に影響を与え，気候変動
を引き起こす．また，微粒子のうち粒径が
2.5µm 以下の微小粒子は PM2.5と呼ばれ，人
体や植物に影響を与えると指摘されており，
平成 21 年に環境基準が設けられた．自由対
流圏とよばれる高度 1km 以上の上空に巻き
上げられた微粒子は，日本，北太平洋，さら
に北米大陸にまで越境輸送され，半球規模で
環境に影響を与える可能性が指摘されてお
り，その量や組成に関する動態の解明が求め
られている． 
 微粒子の観測体制として，各自治体に PM2.5

の測定器が設置され，全国的な観測網が構築
されている．しかし，これらの測定局は，平
野部に限られている．また，環境基準が質量
濃度で定義されているため，多種多様な微粒
子が存在し，微粒子による気候影響や環境影
響は，その組成や粒径に強く依存するにも関
わらず，それらを一括して測定している．一
方，自由対流圏中の微粒子を観測する手法と
して，航空機観測やリモートセンシングによ
る方法があるが，前者は長期にわたる連続観
測ができず，後者は天候の影響を受け測定で
きないことがある．山岳を利用した場合，標
高や山体の形状により山麓の大気の影響を
受ける可能性があるが，長期間にわたる連続
観測を実施できる． 
 
２．研究の目的 
 
 本研究代表者は，微粒子の粒径別大気濃度
を測定するとともに，微粒子の偏光特性の違
いを利用して微粒子の組成に関する情報も
同時に取得する偏光を利用した光散乱式粒
子数計測器（以下偏光 OPCと呼ぶ）の開発を
進めてきた（Kobayashi et al., 2014）．偏光
OPCは，硫酸塩や硝酸塩といった人為起源微
粒子や海塩粒子，黄砂のような鉱物粒子を分
離して，粒径別の濃度を推定することができ
る（鷹取ら，2015）．本研究代表者は，偏光
OPC による富士山頂での夏季集中観測や木
曽駒ヶ岳千畳敷での通年観測を実施してい
る．越境輸送される微粒子を監視するために
は，単独の観測拠点では，拠点近傍で局所的
に発生した微粒子の影響を評価し，区別する
ことが困難である．そこで本研究では，複数
の山岳観測拠点を設け，拠点間の気塊の移動
時間を考慮した時系列データの統計解析を
実施することで，越境輸送される微粒子の動
態を明らかにすることを目的としている． 
 偏光 OPCは，粒径区分の代表径と各成分の

密度から各組成の質量濃度を推定している
が，従来の OPCでよく使用されている荒い粒
径区分（0.5µm〜10µmを４区分）を用いてい
たため，粒径により代表径との差が大きくな
る可能性があった．また，粒径は校正時に使
用するポリスチレンラテックス粒子（PSL粒
子）相当径を使用したため，複素屈折率が異
なる粒子に対しては，粒径の推定誤差が大き
くなってしまう．そこで粒径区分の見直しや，
推定した組成ごとに複素屈折率を設定し粒
径を推定することにより，質量濃度の推定方
法の改良を実施した．また，偏光 OPCで測定
された偏光度を散乱理論により求めた理論
値との比較・評価した． 
 
３．研究の方法 
 
(1) 偏光 OPCによる観測ネットワーク構築 
 空間的時間的に広範囲にわたる越境輸送
エアロゾルの観測を行うため，偏光 OPCを東
アジアの複数地点に設置し，ネットワーク
POPCARN (POPC Aerosol monitoRing 
Network)を構築している．現在，福岡大学（福
岡県福岡市，33.55N, 130.36E, 18mASL），九
州大学（福岡県春日市，33.52N, 130.47E, 
28mASL），近畿大学（大阪府東大阪市，34.65N, 
135.59E, 5mASL），山梨大学（山梨県甲府市，
35.68N, 138.57E, 306mASL），木曽駒ヶ岳千畳
敷（長野県駒ヶ根市， 35.78N, 137.81E, 
2642mASL）に設置された偏光 OPCの測定デ
ータは通年を通して随時データ転送してい
る．富士山頂（35.36N, 138.73E, 3776mASL)
は，夏期集中観測期間である 7 月中旬〜8 月
中旬のみ設置しており，設置期間中は随時デ
ータ転送している． 
 システムの試験運用をセキュリティの観
点から研究室の LANに Ubuntu Server 14.04.3 
LTS をインストールしたサーバを設置し，5
分ごとに転送されるデータの選択とそのデ
ータのグラフ化，また多地点の観測結果を一
括して比較可能なウェブサイトを構築した．
その後，山梨大学の仮想化サーバにシステム
を移設し，各地に設置した偏光 OPCからファ
イル転送ソフト FTPrushにより，データファ
イルをサーバに転送できるように設定した．
グラフ生成スクリプトは，タイムスタンプに
よって最新のファイルを選択しているが，転
送に失敗した場合にも対応できるようにフ
ァイル名の日時を参照してファイル指定す
るように設定した．また，FTPrush が応答無
しになりデータ転送が中断されていること
があった．海塩粒子，鉱物粒子，人為起源粒
子ごとの質量濃度を算出し，グラフを生成し，
過去のデータを含めて閲覧できるwebサイト
（http://popcarn.yamanashi.ac.jp/）を構築した． 
 
(2) 複数地点での観測結果を用いた越境輸送
イベントの抽出法の検討 
 2016年 3〜7月，2016年 10月〜2016年 12
月，2017 年 3〜5 月の福岡，大阪，甲府の観



測データを用いて越境輸送イベント抽出法
の検討を行った．各地点 1 ヶ月のデータを 1
時間毎に平均をとり平滑後，ヒストグラムか
ら閾値を上位 20%に設定し，その閾値を超え
た期間を越境輸送の可能性がある期間とし
た．その後，3 地点を比較することでローカ
ルな影響を取り除き，複数箇所で同時期にみ
られた場合を越境輸送イベントとした． 
 
(3) 偏光OPCによる組成毎の質量濃度推定方
法の検討 
・解析に使用したデータ 
 九州大学応用力学研究所（福岡県春日市）
に設置された偏光 OPC および大気エアロゾ
ル化学成分連続自動分析装置（紀本電子工業，
ACSA-12）のデータを使用した．データ期間
は，人為起源粒子が相対的に増加する 2017
年 1〜2月，黄砂が飛来する 2017年 5月，海
塩粒子が相対的に増加する 2017 年 8 月であ
る． 
・粒径区分範囲細分化 
 Mie散乱理論に基づいて PSL粒子（複素屈
折率：1.590–1.000e–7i）に対する粒径と散乱
光強度の関係（応答関数と呼ばれている）を
算出した．Mie 散乱理論に用いたパラメータ
は，光軸交角：60.0°，集光半角：22.5°，集光
角度：37.5−82.5°，波長：780nmである．粒径
は，0.5〜13µm の範囲を対数的に等間隔に
1500点設定した． 
・組成毎に複素屈折率設定 
 人為起源粒子，鉱物粒子，海塩粒子それぞ
れに複素屈折率を仮定し，前節と同様に応答
関数を算出した．複素屈折率はそれぞれ 1.353
–3.603e–9i，1.550–5.500e–3i，1.373–3.881e–9i
とした． 
・測定された偏光度の評価 
 標準粒子（0.5µm, 1µm, JSRライフサイエン
ス; 3µm, ThermoSCIENTIFIC; 5µm, 10µm, 積
水化学工業株式会社）を POPCに導入し，偏
光度を測定した．偏光度の理論値は 2-2 節の
Mie散乱理論の計算結果から算出した． 
 
４．研究成果 
 
(1) 複数地点での観測結果を用いた越境輸送
イベントの抽出法の検討 
 本研究で用いた手法により，測定した濃度
が設定したしきい値を超えた期間を抽出し，
その期間の重なりを判定した（図１）．赤が
３地点，青が２地点重なっていた期間である．
設定したしきい値では，気象庁による視程観
測でも観測されるような高濃度イベント期
間については全ての期間において抽出でき
ていた．これは環境省が展開しているライダ
ー観測ネットワークの観測結果や NOAA の
HYSPLIT モデルによる後方流跡線からも越
境輸送であると判断できた．2016 年 6，7 月
及び 2017年 1，2月は，抽出された期間に対
し，ライダーの測定結果や後方流跡線解析結
果と比較したところ，越境輸送されたイベン

トの可能性は低かった．各月ごとにしきい値
を設定していたため，各成分の濃度が低い時
期は，相対的に低い濃度でも高濃度イベント
として判定されたと考えられる．今後は，時
期を分けずに年間を通してしきい値を設定
する予定である． 
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図１ 2016年 4月に福岡市，東大阪市，甲府
市で測定された鉱物粒子の質量濃度の時間
変動．設定したしきい値を超えた期間が３地
点とも重なっている期間を赤色で，２地点重
なっている期間を青色で示す． 
 
(2) 偏光OPCによる組成毎の質量濃度推定方
法の検討 
 Mie 散乱理論を用いて計算した応答関数を
図２に示す．Mie 散乱による振動の影響を避
け，従来の区分範囲に加え，図中に赤色と青
色で示した点で示した 20 区分を新たな粒径
区分とした． 
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図２ Mie散乱理論により求めた PSL粒子
の粒径に対する散乱光強度の応答関数．赤
色および青色の点が新たなしきい値を示す． 
 
 本研究により決定した新たな粒径区分お
よび組成ごとに設定した応答関数を用いて，
各組成の質量濃度を算出した．その結果，改
良前と比較し人為起源粒子の質量濃度は約
３倍，鉱物粒子，海塩粒子は 10%程度増加し
た．人為起源粒子の増加分が特に大きい．こ
れは校正に使用している PSL 粒子の複素屈
折率の実数部に対し，人為起源粒子の複素屈
折率の実数部として使用した値が小さく，同
じ光散乱強度の場合，PSL粒子相当径より大
きな粒径を推定したためである． 
 今回の質量濃度推定法の改良により大幅
に推定濃度が増加した人為起源粒子の質量
濃度の妥当性を評価するために ACSA-12 の
測定結果との比較を行った．POPC での測定
において潮解性微小粒子を人為起源粒子と
して扱っているため，ACSA-12で測定された
fWSOC，fSO4

2-，fNO3
-から硫酸アンモニウム

および硝酸アンモニウム，有機エアロゾルの



質量濃度を推定し，それらの和を比較に用い
た．硫酸イオン及び硝酸イオンは，それぞれ
すべて硫酸アンモニウム及び硝酸アンモニ
ウムとして存在すると仮定した．ACSA-12で
測定されるWSOCは C2O4

2-であるため，水溶
性有機炭素成分に換算し，WSOC/OC が 0.3
（Salma et al., 2007），OM/OCが 1.9（Polidori et 
al., 2008）と設定し有機エアロゾルの質量濃
度を推定した．比較結果を図３に示す．１〜
２月の冬季は，ほぼ 1:1 の関係を示したが，
５，８月は，POPC から推定した値が低くな
る傾向を示した．ACSA-12の結果から，冬季
と比較し夏季は硫酸イオン濃度は高いが，硝
酸イオンと水溶性有機炭素濃度は低い傾向
がみられた．この組成の違いが関係している
と考えられるが，詳細なメカニズムは不明で
ある． 
 

 
図３ 偏光 OPC から導出した人為起源粒子
の質量濃度と ACSA-12 で観測された水溶性
エアロゾルの質量濃度の和との相関関係． 
 
 偏光 OPC で測定した PSL 粒子の偏光度と
Mie 散乱理論から推定した理論値とを比較し
た（図４）．概ね一致しており，偏光 OPCに
より偏光度の測定の妥当性が確認できた．
0.5µm の偏光度は実測値が高めであったが，
偏光成分の光強度が検出限界に近く測定値
がばらついたためと考えられる． 
 

 
図４ Mie散乱理論により算出した PSL粒子
の偏光度．点は偏光 OPCで測定した値を示す． 
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