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研究成果の概要： 

Cavity Ring-down 分光法（CRDS）を用いたエアロゾル消散係数測定装置を開発した。開

発した装置は、1 ヶ月以上の連続自動観測が可能であった。CRDS 装置による消散係数、ネフ

ェロメーターによる散乱係数、PSAP による吸収係数を合わせて解析することにより、もっと

も不確定性が大きい PSAP の評価を行うことができた。その結果、従来の Bond et al.(1999)
の補正では吸収係数を過大に評価し、近年提案されている Sheridan et al.(2005)や Virkkula et 
al. (2005)の補正の方が良いことが分かった。CRDS 装置を多波長化し、消散係数の波長依存を

調べたところ、散乱係数の波長依存（オングストローム指数）に違いがあり、短波長領域で吸

収が大きい有機エアロゾル（Brown Carbon）の存在が示唆された。既存のネフェロメーター

を改造して角度分解能は低いが散乱角 20～160 度の範囲で角度分布が測定可能となった。多波

長のネフェロメーターで測定された散乱係数の波長依存と吸収係数のデータから散乱係数を補

正する方法を開発した。大きな粒子を非常に多く含む場合を除けば、一次散乱アルベド（SSA）

で誤差が±0.005 以下になるように補正できた。 
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１．研究開始当初の背景 
地球大気の温度は、太陽放射の入射と地球

自身の出す赤外放射のバランス（地球放射収
支）で決まっている。太陽放射を吸収・反射
したり、赤外放射を吸収・放出したりする過

程は、雲粒子や大気中に浮遊する微小粒子で
あるエアロゾル、水蒸気や二酸化炭素のよう
な大気微量成分ガスなど様々な物質によっ
て影響を受ける。二酸化炭素が地球表面から
の赤外放射が逃げ出すのを抑える温室効果
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はよく知られている。エアロゾルは太陽放射
や地球放射を吸収・反射したりするほかに雲
粒が形成されるときに凝結核として働き、雲
の形成と雲の特性の決定に影響を与えるこ
とにより地球放射収支に影響を与える。前者
をエアロゾルの直接効果、後者を間接効果と
呼んでいる。この効果の見積もりの現状は極
めて精度が低く改良が望まれている(IPCC
（気候変動に関する政府間パネル）報告書)。 
エアロゾルの直接効果で地球が暖まるか冷
えるかは、エアロゾルの一次散乱での全消散
に占める吸収（または散乱）の割合（一次散
乱アルベド）で決まる。この臨界値は、0.9
と言われている(Hansen et. al. 1997)。とこ
ろが、吸収係数は、従来よく使われているフ
ィルターに採取し透過率を測る方法では、エ
アロゾルとフィルターの多重散乱の効果の
評価が難しく 20%くらいの誤差がある(Bond 
et al. 1999)。また、散乱係数も、ごく前方と
ごく後方への散乱光が正確に測定できない
ため、10～20％程度の誤差がある(Andersen 
et al. 1996)。このため一次散乱アルベドに
0.04～0.05 程度の大きな誤差がある。このよ
うな現状のため、観測から一次散乱アルベド
がどの値であるかは断定的に言うことが難
しく、結論が定性的になりがちで、定量的な
研究が進展しない状況にある。 
 
２．研究の目的 
本研究では、エアロゾルの直接効果に関係

する一次散乱特性（個々の粒子に電磁波が照
射されたときに電磁波が散乱・吸収される量
と散乱の角度分布）の測定のため、野外観測
で使える新しい測定システムの開発を行う。
新しい観測システムでは、従来の測定では精
度が悪かった吸収係数を全消散係数（散乱＋
吸収）と散乱係数を測定して両者の差から見
積もる。この測定システムの有用性を調べる
ため特徴あるエアロゾル（海洋性エアロゾル、
風送ダスト、都市域エアロゾル等）について
観測し、新しい測定システムの有用性を実証
する。 
 
３．研究の方法 
本研究では、エアロゾルの全消散係数測定

装置の開発を行う、また、この装置と散乱係
数測定装置を組み合わせ、エアロゾルの一次
散乱特性を測定するためのシステムを構築
する。 
平成 19 年度では下記のように計画して実

施した。 
・Cavity Ring-down 分光法（CRDS）を利

用したエアロゾル全消散係数測定装置の
構成を決定する。 

・散乱係数測定装置(ネフェロメーター)を多
波長(３波長)に改造し、測定試験を実施す
る。検定ガス、標準粒子を用いた装置の検

定方法について検討する。 
・連続で装置を監視しながら測定できるよう

にする。 
・全消散係数測定装置、散乱係数測定装置、
従来方式のフィルター型吸収率計、光学式
粒子個数計測器(OPC)等を用いて比較観測
を行う。 
平成 20 年度では下記のように計画して実

施した。 
・前年度作成した装置の測定試験を続け、装

置の改良を行う。 
・気象研究所が日射計等を設置している観測

点において測定を行う。 
・観測対象は、都市域エアロゾル、海洋性エ

アロゾル、風送ダストを想定し、それらの
エアロゾルが観測される場所で行う。 

・観測データを解析してそれぞれのエアロゾ
ルの特徴が観測されているか調べ、開発し
た装置の有用性を検証する。 

 
４．研究成果 
(1)CRDS 装置の開発 

本研究課題では、CRDS 法によるエアロゾ
ル消散係数測定装置の開発を行った。CRDS
では、2 枚の高反射率ミラーで構成した光学
キャビティ内にレーザー光を閉じ込め、キャ
ビティ間を数万回往復させることにより、数
km～数 10 km に及ぶ実効光路長を得る。検
出用レーザーパルスを光学キャビティへ注
入し、もう一方のミラーから漏れ出した光を
検出する。漏れ出した光の強度は指数関数的
に減衰する。キャビティ内にエアロゾルが存
在すれば、エアロゾルによる散乱や吸収によ
り光学キャビティから漏れ出した光の減衰
の時定数が短くなることを利用し、消散係数
を測定することができる。開発した装置の概
観を図 1 に示した。現在までに、実大気エア
ロゾルの消散係数計測に十分な測定精度、
3.2×10-7 m-1(532 nm)および 1.4 ×10-6 
m-1(355 nm)(60 秒積算, S/N=2)程度が得られ
ている。CRDS 法は、消散係数を高感度に直
接計測可能であり、キャリブレーションや補
正の必要が無い利点がある。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 1：開発した CRDS エアロゾル消散係
数計測装置の概観 



 

 

(2)実証観測 
2007 年および 2008 年の夏季に、それぞれ

1 ヶ月程度、東京大学本郷キャンパスにおい
て、従来法であるネフェロメーターによる散
乱係数計測、PSAP による吸収係数計測と、
開発した CRDS 装置による消散係数計測の
同時観測を行った。 

2007 年の観測では、O3濃度の計測も同時
に行ったところ、光化学スモッグが発生する
ような 130 ppb を超える高濃度 O3発生日(図
2 の○)には、(散乱(Neph)+吸収(PSAP))が、
消散(CRDS)に比べ 15-30%大きくなり、ネフ
ェロメーターの過大評価が示唆された（図 2）。
ネフェロメーターは装置の構造上、極前方散
乱が計測できず、ある限られた角度範囲の散
乱強度から全方位に対する散乱係数を推定
する必要がある。そのため、観測する粒子の
粒径分布が大きく変化した場合に、系統誤差
を生じる可能性がある。高濃度オゾン発生時
には、光化学反応により大気中で二次的に生
成した粒子径の比較的小さな粒子の寄与が
増加すると考えられるため、高濃度オゾン発
生日のネフェロメーターの過大評価を引き
起こしたと考えられる。 
また、CRDS・ネフェロメーター・PSAP

で測定した消散・散乱・吸収の各係数のうち、
2 つのパラメータから導出した単一散乱アル
ベド（SSA）を比較することにより、PSAP
の測定値の評価を行った。PSAP は、フィル
ター上に堆積したエアロゾルによる多重散
乱などの補正が必要であるが、従来の用いら
れてきた Bond et al.(1999)の補正式では吸
収係数を過大評価する一方で、近年提案され
ている Sheridan et al.(2005)や Virkkula et 
al.(2005)の補正式を用いると、散乱(Neph)+
吸収(PSAP)が消散(CRDS)と概ね一致するこ
とが判明した。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 

2008 年夏季の観測では、エアロゾルの光
学特性の波長依存性の測定も行った。CRDS、
TSI 社ネフェロメーターで得られた各波長の
消散および散乱係数から、355-532 nm 間に
対する消散、散乱のオングストローム指数を
導出した。エアロゾルによる吸収が無視でき
る場合、消散と散乱のオングストローム指数
は一致するはずであるが、観測結果には、消
散のオングストローム指数が散乱のオング
ストローム指数に比べて大きくなる期間が
存在することがわかった。460nm 以上の 3
波長PSAPにより測定した吸収のオングスト
ローム指数は 1 程度と小さく、この差を説明
することができないことから、460nm 以下の
短波長領域に大きな吸収を持つエアロゾル
の存在が考えられる。消散と散乱のオングス
トローム指数の差と、AMS で測定した有機
エアロゾル重量分率を比較したところ、両者
にはよい正の相関が見られることがわかっ
た。このことから、短波長領域に大きな吸収
を持つ有機エアロゾル”Brown Carbon”が、
消散係数のオングストローム指数に影響を
与えている可能性が示唆された。 

また、エアロゾル光学特性の計測とエアロ
ゾル質量分析装置（AMS）による化学成分の
同時観測を行った。図 3 に、光学特性計測装
置で計測した SSA と、AMS で計測したエア
ロゾル中の硫酸塩および有機物の重量分率
の相関プロットを示した。その結果、消散係
数が大きい時には、SSA が 1 に近づき、非吸
収性のエアロゾルが卓越することが判明し
た。また、AMS で計測した硫酸塩の重量分
率が大きいときにも、同様に SSA が 1 に近
づくことから、消散係数が大きい時には硫酸
塩が SSA に大きく寄与していることが示唆
された。一方、消散係数が小さい時や、AMS
で計測した有機エアロゾルの重量分率が大
きいときには、SSA が最小で 0.5 程度まで小
さくなることがあった。カーボンアナライザ
で計測した OC と EC の時間変動には相関が
見られることから、消散係数の小さい条件下
で、EC の SSA への寄与が大きくなり、SSA
が低下することがあることが示唆された。 
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図 2：ネフェロメーターにより測定した
散乱係数と PSAP により測定した吸収
係数の和と、CRDS 法により測定した
消散係数の相関プロット(○：130 ppb 以
上の O3 観測日、●：それ以外の日)。 

“Sulfate” “Organics”

図 3：単一散乱アルベドとエアロゾル成
分（硫酸塩、有機物）の重量分率の相
関プロット 



 

 

(3)ネフェロメーターの改造 
本研究課題では、エアロゾルの散乱係数を

測定する既存の積分型ネフェロメーターの
改造を行い、ネフェロメーターの測定精度の
向上を図った。また、多波長のエアロゾルの
散乱係数、吸収係数データから積分型ネフェ
ロメーターの測定値の補正法を開発した。 
 積分型ネフェロメーターは、構造上極前方
及び極後方へ散乱される光を測定すること
ができない。このため、本研究課題では既存
の積分型ネフェロメーター(Ecotech 社
M9003)の光源を改造して角度分布を測定し、
測定されていない波長域は、測定されている
角度分布から外挿して散乱係数を推定する
ことを試みた。 
 図４に改造したネフェロメーターで測定
した標準粒子（PSL）に対する散乱光の角度
分布の測定例を示す。青い線が Mie 理論に基
づく計算値、赤い線が測定値である。赤い線
の両端の値は測定値から外挿したものであ
る。概ね、測定値は計算値と同じ傾向にあり、
散乱光の角度分布を測定することができた。
しかし、直径が約 1μmを越える粒子では前
方の散乱光を十分に推定できていないこと
が分かる。これは、直径 1μmを越える粒子
では数度以下の散乱角の前方散乱光が急激
に大きくなるが、既存のネフェロメーターで
は光が照射できず情報がないためである。 
 
(4) ネフェロメーター測定値の補正法 
 既存のネフェロメーターの改造では、十分
に測定値だけでは補正できないことが分か
ったので、多波長の散乱係数のデータから補
正することが可能か調べるため計算により
シミュレーションを行った。 
 エアロゾルのモデルとしてはOPAC（Hess et 
al, 1998）の 10 種類のモデルを用いた。10
種類のそれぞれのデータは湿度によって更
に 8種類に変化する。シミュレーションでは、
光源の角度分布を考慮して光が照射されな
い部分の散乱光を除いて角度分布を積算し
たものを測定値とした。図５に、一次散乱ア
ルベド（SSA）の測定値（赤）、補正値(青)、
真値(緑)を示した。50 番台（Desert モデル）
の低湿度モデルで差があるが、それ以外は±
0.005 以下で一致している。 
 
(5)まとめ 
 CRDS 法によるエアロゾル消散係数測定装
置を開発した。開発した装置で、1ヶ月以上
の自動連続観測が可能であった。 
 CRDS 装置による消散係数、ネフェロメータ
ーによる散乱係数、PSAP による吸収係数を合
わせて解析することにより、もっとも不確定
性が大きい PSAPの評価を行うことができた。 

その結果、従来の Bond et al.(1999)の補正 

 

 

 

図４ 改造したネフェロメーターで測定し
た標準粒子（PSL）の散乱光の角度分布。 
(a)直径 d=0.966μm, (b)d=0.739μm  
 

 
 図５ シミュレーションによる多波長ネ
フェロメーター測定値による補正後の一次
散乱アルベド（SSA）の精度確認。赤が測定
値、青が補正値、緑が真値である。 
 
 
では吸収係数を過大に評価し、近年提案され
ている Sheridan et al.(2005)や Virkkula et 
al.(2005)の補正の方が良いことが分かった。 
 CRDS 装置を多波長化し、消散係数の波長依
存を調べたところ、散乱係数の波長依存（オ
ングストローム指数）に違いがあることが分
かり、また、その差は有機エアロゾル重量分

(a) 

(b) 



 

 

率と正の相関があった。このことから、短波
長領域で吸収が大きい有機エアロゾル
（Brown Carbon）の存在が示唆された。 
 既存のネフェロメーターを改造して角度
分解能は低いが散乱角 20～160度の範囲で角
度分布が測定可能となった。しかし、直径 1
μm以上の粒子では極前方への散乱光を推定
することは難しいことが分かった。 
 多波長のネフェロメーターで測定された
散乱係数の波長依存と吸収係数のデータか
ら散乱係数を補正する方法を開発した。大き
な粒子を非常に多く含む場合を除けば、一次
散乱アルベド（SSA）で誤差が±0.005 以下に
なるように補正できた。 
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