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研究成果の概要（和文）：秋田県一ノ目潟の湖底堆積物の分析から過去100年規模のブラックカーボン(BC)の沈
着フラックスの推定を行い、全球化学輸送モデルとの比較を行った。東アジア域ではBCは非常に速い時定数で降
水による除去を経験し得ることを見出し、モデル改良に資する結果を得た。一ノ目潟へ沈着するBCの88%は東ア
ジア大陸に起源をもち、1950年代から2000年代までの間にゆるやかに年間沈着フラックスが増加していた。
(57-136 mg/m2）同時期にの排出量推計においては、東アジア域のBC排出量が4倍以上の増加している。日本近海
の海表面気温の上昇に伴う降水量の増加が、輸送効率を低下させていたことが要因として考えられる。

研究成果の概要（英文）：Deposition flux of black carbon (BC) over the Sea of Japan (SoJ) side region
 in northern Japan was investigated by analyzing BC content in the sediment core sampled from Lake 
Ichinomegata, Akita, and simulating the transport and deposition of BC using a global chemical 
model, GEOS-Chem. GEOS-Chem was improved by taking into consideration faster wet removal of BC near 
the emissions sources, and was evaluated with the world-wide observation data sets. A large fraction
 (88%) of BC deposited over the SoJ side region is originated from East Asian continents. Annual BC 
deposition flux increased from 57 mg/m2/yr to 136 mg/m2/yr between 1950s and 2000s. The emission of 
BC over East Asian countries during the same period is steeper than this trend. The possible cause 
of this feature is that the recent increasing trend in sea surface temperature and precipitation 
over the SoJ is reducing the transport efficiency of BC from the source regions to Japan.

研究分野：地球大気環境学

キーワード： 炭素分析　堆積物中BC　人為起源　発生源寄与率評価
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
黒色炭素エアロゾル（BC）はその他のエア
ロゾル成分と異なり、可視光を効果的に吸収
するため、近年、気候変動への影響が注目さ
れている。BC の現在の動態に関わる研究は
活発に行われているが、過去の BC の動態に
関する情報は稀であり、直近 100年間におけ
る産業活動の活発化に伴う排出量の増加が
検出できる長期的なデータに基づく動態解
析の重要性が認識されつつある。本研究では、
秋田県の一ノ目潟の湖底堆積物から過去 100
年スケールの起源別（化石/非化石燃料燃焼）
の BC 沈着フラックスを高精度に推定し、全
球気候モデルを利用して、不確定性の大きい
排出インベントリを検証し、東アジア域にお
ける過去 100年スケールの BCの動態を明ら
かにすることを主たる目的とする。 
 
２．研究の目的 
北半球中緯度、特に東アジア域では活発な
人間活動から BC が大量放出され、この領域
の気候変動に顕著な影響を与えていること
が示唆されている。近年も排出量は増加傾向
にあり、大気中濃度の増加も予想される。「過
去からの大気中 BC 濃度の変化が気候変動に
どのように影響を与えてきたか？」は非常に
重要な研究命題である。この領域では、濃度
変動・物理化学特性に関する研究が主であり、
アイスコアのような過去にまで遡る長期ト
レンドが取得できる試料の採取ができない。
モデルで使用されるエアロゾル成分の排出
インベントリの不確定性は特に大きく、これ
を検証するための高精度な長期トレンドデ
ータは必要不可欠である。様々な環境試料中
の BC 定量に関して、Hammes et al. (GBC, 
2007) が手法間相互比較を重点的に実施した
が、本研究で利用する土壌堆積物の場合、共
存成分の影響を除去するなど前処理の必要
性が指摘された。種々の前処理に対する回収
率評価や標準物質選定などにおいて、現在も
完全な共通認識がないため、分析手法そのも
のの見直しと精緻化が必須な状況である。 
 
３．研究の方法 
（１）堆積物中の BC の分析手法に関する研
究開発 
年稿を基に分割した一ノ目潟の堆積物試
料に対して、BC のみを選択的に炭素分析に
かけるための前処理法の最適化を行った。炭
酸塩（CO3

-）の除去、加熱処理による有機炭
素（OC）の除去が目的である。先行研究で使
われてきた化学熱酸化法（CTO375；Elmquist 
et al., GBC, 2006）では酸を使って炭酸の除去
を試みるが、回収率の低下が著しいことが懸
念される。 
比較的温和な条件下での CO3

-の除去が可
能である酢酸処理（Kitano and Fujiyoshi, 
Geochem. J., 1980）に変更した。酢酸濃度は
20%である。 (重量ベース)上述の過程におけ
る BC のリカバリーについて、標準試料とし

て考えられるコロイド状グラファイトカー
ボン (GC)、フラーレンすす (FS) ではそれぞ
れ 98%、96%であった。 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
本研究では BC が外来の燃焼起源の BC で
あって、地質学的に生成されるグラファイト
ではないことを検証するために、過酸化水素
水処理を施し、表面酸化に伴い、水で抽出さ
れるか否かで判別を試みた。地質学的に生成
した BC はグラファイト状に結晶化しており、
熱・酸化処理に対して強いのに対して、燃焼
起源 BC は局所的にグラファイト構造を持つ
一次粒子の凝集体（アモルファス状）として
形成され、(図 1) 熱には強いが比表面積が非
常に大きく酸化に弱いことが予想されるた
めである。結果として、過酸化水素処理をす
ると、GC では 62%の回収率で、凝集体の形
状をしている FS では 9%の回収率であった。
GC はさらに熱処理により、あらかじめ有機
炭素を揮発させた場合にこの回収率は 81%
となる。予想通り大気の燃焼過程で生成され
るBCと似た形状のFSは酸処理に対しては耐
性を持っていないことがわかった。一ノ目潟
の試料のいくつかの試料で同様のテストを
すると、BC の濃度は過酸化水素処理をする
ことで約一桁小さい値を示した。従来の手法
で良く用いられる強酸による酸処理過程は
著しい回収率の低下を招き、過小評価の要因
となることが明らかとなった。 
熱処理による事前の OC除去であるが、電
熱オーブンで空気雰囲気化においては、酸素
の影響で、300 度程度でも BC の著しい消失 
(燃焼の影響と推測される) を招く。そこで本
研究では、EC/OC計でヘリウム置換したガラ
スセル内での分析中に OCを計測しつつ、BC
と分離することとした。EC/OC計は通常、石
英ファイバー (QF) フィルターに試料を吸引
ろ過あるいは滴下して分析することが多い
が、粉末試料が対象となる場合は、それらが
容易ではない。そこで本研究では、石英ガラ
ス製の小型ボートを利用した。温湿度環境が
整った実験室の除振台に設置された電子天
秤を使い、小型ボートに定量の堆積物試料を
精密に測りとり、分析にかける。昇温は
NIOSH をベースにしたヘリウム環境下で
900℃付近まで加熱し、多少の BCを消失して
も、巨大な有機物の影響を排除することを優
先した。従って、本研究で定量される BC の

 
図 1. 現実大気のすすの典型的な形状 

(横須賀市で採取)  



濃度は下限値となる。 
 BC の放射性炭素同位体比を計測するため
に、サンプルからBC以外の炭素 (OCやCO3

-) 
を効果的に除去するため、サンプルの前処理
を検討した。CO3

-の除去は前述の通り、酢酸
処理が効果的である。OC の除去には過熱が
有効であるが、サンプルの種類によっては単
純な加熱は OCの炭化につながることから、
BC 計測にバイアスを与えてしまう。炭化し
やすい OCには、典型的には、高分子量で含
酸素かつ水溶性のある有機分子が相当する。
酢酸水溶液の処理中に抽出されていること
が示唆される。現代の浮遊大気中の BC に適
用する場合は、CO3

-の影響の小さいサンプル
の場合、別途の処理が必要である。 
 
（２）モデルの構築 
 全球化学輸送モデルである GEOS-Chemを
ベースに、BC の沈着に関するスキームの修
正と、発生源寄与率推定に有効なタグ付き計
算の機能を追加した。 

BC の沈着のスキームの具体的な修正内容
は、①BC の雲凝結能獲得の時定数のパラメ
タリゼーションと②氷雲内での除去である。
②に関しては、これは極域で重要となる。本
研究は主に中緯度が対象であるので②に関
する説明は省く。以下で①について簡単に示
す。 
従来、一定の時定数 (例えば 1～2日) を仮
定して、BC は雲凝結核能を獲得し、湿性沈
着過程により除去されるよう設定されてい
るが、この仮定は場合によって大きな誤差を
生むことが分かっている。(例えば図 2) 東ア
ジア域において、この時定数の仮定が正しく
なければ、モデルは降水を経験した気塊にお
いて、過大評価傾向を持つ。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 

 
図 2の結果からわかるとおり、実際には 2.5
日よりも早い時定数で BC は雲凝結能を獲得
していることが示唆される。実際に 1日程度
の輸送時間が典型的であるので、倍以上の早
い時定数となっているであろうことが推測
される。この研究計画では、Liu et al. (JGR, 
2011)で提案された、大気の最重要酸化剤であ
るヒドロキシルラジカル(OH) 濃度で時定数

を変化させるパラメタリゼーションを導入
した。早い時定数の BC の変質が実際にあり
得るのかを検証するために、発生源近傍であ
る横須賀市や、長崎県の福江島で行った単一
すす粒子計測装置 (SP2, Single Particle Soot 
Photometer, Droplet Measurement Technologies, 
Ltd., US) を用いた大気観測の結果を丹念に
データ解析した。この装置からは生信号の解
析により、BC を含む粒子の被覆厚を定量す
ることが可能である。輸送と被覆厚の変化を
関連付けで体系的にデータ解析も行った。 
 タグ付き計算は従来の発生起源寄与率の
解析は、特定の領域の放出の ON/OFFで複数
回の計算を実行せねばならず、非効率的であ
った。また、エアロゾルは一般にその生成・
消失過程は非線形的であり、単純な足し算・
引き算で決まるわけではなく、ON/OFF 法は
必ずしも正確ではなかった。タグ付き計算で
は計算の回数を増やす必要ないことは言う
までもなく、現実の大気に近い状態をシミュ
レーションできることも重要である。 
 
４．研究成果 
（１）堆積物中の BC濃度 
 1950 年代から 2012 年 (採取された年) ま
での堆積物中の濃度は<0.5%wt (乾燥状態、
CO3

-除く) であった。先行の研究と比べ、や
や高い値となっていた。図 3に BC濃度と、
東アジア域 (東経 100度から 135度、北緯 15
度から 50度) のBCの年間排出量の経年変化
を示した。 (排出量のデータの出典は
Lamarque et al., ACP, 2010) 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
1980 年代の初頭はダストの沈着フラックス
が大きかったことで低濃度を示しているが、
それ以外のデータから、1950年代から 2000  
年代までの間に、BC 濃度は増加しており、
排出量の増加傾向と同様である。(1960-1970
年代は地震の影響により、サンプルが欠損し
ている。) BC排出量の上昇は 1980年代から
1990 年で停滞していることが予測されてい
るが、BC濃度も同様な傾向を示した。また、
2000年代以降も 1990年代と比べて、BC排出
量が上昇することはいずれの排出シナリオ
において予測されるが、堆積物 BC 濃度から
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図 2. 2015年春季の長崎県福江島におけるBCの
観測値と雲凝結能を一定として計算したモデル
結果の比較。(モデルは MOZART-4 である。時
定数は世界中 2.5日を仮定。) 水色は空気塊が過
去 3日間に経験した累積の降水量。 
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図 3. BC濃度 (○マーカー)と東アジアにおけ
る BCの排出量 (灰実線) の経年変動。●マー
カーはタービダイト層 (地震などによる地崩
れの影響を受けている層)。1900-2000 年まで
は排出量をセクターごとに分離している。
(灰・工業および自動車排出；紫・民生部門の
排出；茶・バイオマス燃焼) 



はそれを支持する結果となっている。 
 
（２）BC素過程理解のための観測的研究 
 BC の大気寿命に関するモデリングの改良
に資する観測的な知見を得るため、長崎県福
江島における SP2を用いた大気観測から、境
界層内の大気の輸送に際し、湿性沈着過程 
(主に雲への取り込みと降水による大気から
の除去) が BC の微物理量にどのような影響
を与えるのかを精密に解析した。湿性沈着の
定量的な指標として、BC と同時に排出され
る一酸化炭素 (CO) が、降水で除去されない
ことを利用したBCとCOの比率を利用した。
このパラメータは春季の東アジアでは、湿性
沈着過程の進行度を示す指標であることが
本研究だけでなく過去のいくつかの研究で
示されてきた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 4に発生源近傍 (横須賀市)、東アジア大陸
下流 (福江島) におけるBCを含む粒子の BC
の粒子径 (DC) に対する全体の粒子径 (DS) 
の比率 (DS/DC) の頻度分布を示した。福江島
の観測データから湿性沈着をほとんど受け
ていない気塊と受けている気塊に選別して、
DS/DC の変化を調べた。発生源近傍では大部
分のBC粒子がDS/DC～1 (BCが被覆されてい
ない) であったのに対して、大陸下流の福江
島においては降水がなければ、DS/DC～1.5ま
で成長した BC 粒子が数多く見られ、雲粒へ
の活性に必要な臨界過飽和度 (SSCrit)も大き
く減少していることが分かった。福江島にお
いて、降水過程を経ている気塊においては、
高い DS/DCをもつ BC 粒子の割合は減少して
おり、低い SSCritを持つ BCが除去されている
ことが分かった。1日程度 (平均的に) の大気
輸送の中で、著しい SSCrit の低下をもたらす
ような、被覆成長が起こること、実際の湿性
沈着過程でそのような BC 粒子が除去されて
いることが観測的に明らかとなった。より速

い時定数で BC が除去されるようにモデルを
改良する根拠を得た。 
 
（３）モデルの改良と検証 
 GEOS-Chemモデルに Liu et al. (JGR, 2011)
が提唱したOH濃度による BC変質(水溶性獲
得)の速度 k の変化のパラメタリゼーション
を導入した。(k = β [OH] + δ、ここで、[OH]
は OH 濃度、β と δ は定数である。) これを
導入した GEOS-Chemを用いて、BC濃度の再
現性を確認した。現代大気 (2007-2011) の世
界各地の航空機観測・陸上観測の結果を利用
した。モデルは BC 濃度の再現性において、
改善された。(例えば、図 5) 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 改良されたモデルにより、一ノ目潟におけ
る BC の沈着フラックスとタグ付き計算によ
り得られた東アジア起源 (中国・朝鮮半島・
日本) の寄与率の解析を行った。2007-2011
年の BC沈着フラックスは平均で 78.9 mg m-2 
yr-1 であった。そのうち東アジア大陸起源の
寄与は 88％であった。(このうち日本起源は
8%、全体では 7%) 計画立案当初に検討した、
一ノ目潟に沈着する BC の主たる発生源が東
アジア大陸である、という仮説は正しかった。 
 
（４）観測とモデルの統合的なデータ解析 
 BC の沈着フラックスは以下の式 (1) およ
び(2) により、推定可能である。 
 

 
  KDust

BC
FF

atmos

atmos
DustBC

1
   (1) 

 
  AASoilBC

atmos

atmos CFCFC
Dust
BC

   (2) 

 
FXは成分X (BCもしくはダスト) の沈着フラ
ックス、[Xatmos]は成分 Xの大気中での濃度で
ある。[BCatmos]/[Dustatmos]は堆積物中で値が変
動しないものとする。 K は一ノ目潟周辺の
集水域と一ノ目潟の面積比 (= 2) である。こ
れは周辺の土壌が湖底内に侵入し、沈積する
効果を考慮しているものである。CBC は堆積

 

図 4. (下) DCが 0.2 µmの BC粒子のDS/DCの頻
度分布。黒実線;横須賀市、灰実線；福江島・
降水除去のない気塊、灰破線；福江島・降水
除去のある気塊。(上) 平均的な化学組成から
エアロゾルの吸湿特性を推測し、DCが 0.2 µm
のBCを含む粒子のもつ臨界過飽和度のDS/DC

依存性。低いほど雲粒に成長しやすい。 

  
図 5. 世界各地の観測された陸上 BC濃度と
改良された GEOS-Chemで計算された同地
点のBC濃度の比較。濃度は年平均値である。 



物中の BC濃度であり、分析値である。CFAA

は酢酸処理で CO3
-が除去される分を補正す

る係数である。(おおむね 10%程度が炭酸塩で
あるので、CFAA = 0.9である。) CFSoilはコア
の周囲の土壌が堆積物に沈着する効果を補
正する係数である。(本研究の試料にいては
10%-30%が大気からの沈着分である。20%と
して、CFSoil = 1/0.2= 5をベースケースとして
計算する。) 連携研究者が別途定量した FDust

を入力して、FBCを算出する。 (図 6) 1998-2012
年のFBCは 142 (95-284) mg m-2 yr-1と推定され
る。この推定値には大きな不確定性があるが、
それを考慮すれば、モデルの計算値はダスト
の沈着フラックスからの推定と同じオーダ
ーの値を示している。Mori et al. (JGR, 2014) 
は、沖縄県における 2011-2012 年の湿性沈着
のみの FBCの観測を行い、66 mg m-2 yr-1と報
告している。乾性沈着を含まない下限の見積
もりであることを考慮に入れると、本研究に
おけるモデル計算値とも同程度であること
がわかった。 
  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

1970 年代後半から 1980 年代にかけては、
アジア大陸起源のダスト沈着が増大してい
る。これは、アリューシャン低気圧が強化さ
れ、偏西風が 30-40ºNで強くなり、ダスト輸
送が相対的に南回りになり、日本本州付近に
運ばれやすくなった事に起因する。
(Nagashima et al., GRL, 2016) BCに関しても、
同様に極大的に沈着フラックスが増大して
いることが分かった。 
仮にすべての BC が湿性沈着で一ノ目潟に
沈積したと仮定すれば、積算降水量で沈着フ
ラックスを除することで、雨水中の濃度がわ
かる。雨水中の BC 濃度は、ある程度の長期
間で見れば、(例えば、月平均レベル) では、
大気中の浮遊 BC 濃度と正相関し、かつ直線
性もある。(Mori et al., JGR, 2014) 1953-1956

年においては 39.0 (26-78) µg L-1、1998-2012
年では 87.0 (58-174) µg L-1と変化していたこ
とが分かった。1950年代と近年では濃度レベ
ルが異なっていたことが示唆される。 
堆積物中 BC濃度に対して、BC沈着フラッ
クスの増加傾向がそれほど明瞭でないのは、
①近年ダストの発生も減少傾向にある可能
性、(Nagashima et al. GRL., 2016) ②日本海に
おける近年の海表面気温の増加  (Sato and 
Sugimoto, WR, 2013) が、降水量増加をもたら
し、結果として東アジア大陸から日本への輸
送途中での降水除去効率も増加している可
能性の両方の要素が理由として考えられる。 
 本研究においては、モデルの長期計算が実
施できなかった。今後の長期計算とデータ解
析から、近過去の BC 動態を検証することが
可能となる。 
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