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研究成果の概要（和文）：大気中の微粒子（エアロゾル）の放射・雲を介した気候影響は、気候変動予測におけ
る最大の不確定要因の1つである。エアロゾルの気候影響を精度良く評価するため、エアロゾルの数濃度・粒径
分布・各粒子の化学組成を十分に表現できる次世代型のエアロゾルモデルを開発した。様々な大気観測によって
モデルを検証した後、ブラックカーボン（すす）の大気加熱効果とその不確定性要因や、エアロゾルの過去から
将来の排出量変化に対する応答などを、関連する微物理・化学過程の観点から明らかにした。

研究成果の概要（英文）：The interaction of atmospheric aerosol particles with radiation and cloud 
processes is one of the largest uncertainties in predicting climate change. In this study, I 
developed a next-generation aerosol model, which can represent number concentration, size 
distribution, and chemical composition of each particle sufficiently, and validated the aerosol 
model through comparisons with various aerosol observations in the atmosphere. Then, I evaluated the
 impact of aerosol particles on climate, such as the heating effect of black carbon (soot) aerosols 
and its uncertainty and the response of aerosols to changes in emissions from the past to the 
future, by focusing on related microphysical and chemical processes of aerosols. 

研究分野：大気環境科学
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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 
大気中に浮遊する微粒子（エアロゾル）は、
太陽放射の散乱・吸収（直接効果）、雲微物
理・降水過程の変化（間接効果）を通じて、
地球の放射収支や気候変動に対して重要な
役割を果たしている。しかしながら、その推
定の不確定性幅は非常に大きく、気候変動予
測における最大の不確定性要因の一つにな
っている。直接・間接効果を精度良く推定す
るためには、エアロゾルによる光吸収・散乱
量および雲粒数を決めているエアロゾル数
（雲凝結核数（CCN 数））を精度良く表現する
ことが不可欠である。そして、そのためには、
エアロゾルの数濃度・粒径分布と個々の粒子
に含まれる光吸収性成分（ブラックカーボン
（BC）など）の含有量（混合状態）の推定精
度が鍵を握る。しかしながら、「数・粒径・
混合状態」は直接・間接効果の最も本質的な
物理量であるにもかかわらず、これら全てを
十分に表現できるエアロゾルモデルは世界
的にも存在しない。 
 
２．研究の目的 
本研究では、直接・間接効果を決定する上
で最も本質的な物理量となるエアロゾルの
「数・粒径・混合状態」を微物理・化学過程
の理論に基づいて表現できる、従来のモデル
とは一線を画した次世代型のエアロゾルモ
デルを開発する。このモデルを様々な実大気
観測によって検証し、アジア域におけるエア
ロゾルの空間分布や発生源寄与などを明ら
かにする。そして、「数・粒径・混合状態」
を十分に表現できるエアロゾルモデルを用
い、直接・間接効果の推定精度を飛躍的に向
上させる。また、エアロゾルの各微物理・化
学過程の直接・間接効果に対する重要性・不
確定性、将来の気象場やエアロゾル排出量に
対する各微物理・化学過程の非線形応答を明
らかにする。 
 
３．研究の方法 
(1) 「数・粒径・混合状態」を軸としたエア
ロゾル統合モデルを開発した。まず、近年提
唱された新しいメカニズムに基づいた有機
エアロゾルモジュールの開発・検証を行った。
次に、これまで開発してきた新粒子生成モジ
ュール・BC 混合状態モジュールと有機エアロ
ゾルモジュールを統合し、各素過程を同時に
計算できるエアロゾルモデルの開発・検証を
行った。 
 
(2) モデルをアジア域に適用し、各エアロゾ
ル成分の空間分布や発生源寄与などを解析
した。そして、アジア域における直接・間接
効果を推定し、直接・間接効果とそれに対す
る各微物理・化学過程の重要性・不確定性を
評価した。 
 
４．研究成果 
(1) 近年提唱されている有機化合物の揮発

性とその酸化過程に着目した有機エアロゾ
ルモデルを開発し、領域 3 次元モデル
WRF-chem に導入した。このモデルでは揮発性
有機化合物（VOC）と半揮発性の有機化合物
（S/IVOC）の大気中での連続的な酸化過程と
気相－エアロゾル相の分割を計算する。この
モデルをアジア域に適用し、有機エアロゾル
の生成に対する VOC と S/IVOC の酸化過程の
重要性や、人為起源 VOC・S/IVOC と自然起源
VOC・S/IVOC の相互作用を調べた。また、人
為的な排出源の影響を受けて生成した有機
エアロゾルの寄与を推定した。 
まず、東京周辺域（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の比較を
行った。VOC と S/IVOC の酸化過程を考慮した
新たなモデルの計算は、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。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、この酸化過程を考慮
することによって、有機エアロゾルの質量濃
度が約 5倍増大した。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。 
次に、有機エアロゾルの生成における人為
起源・自然起源発生源の相互作用を調べた。
その結果、人為起源の VOC・S/IVOC の酸化過
程は、人為起源 VOC・S/IVOC からの有機エア
ロゾルの生成だけでなく、自然起源 VOC・
S/IVOC からの有機エアロゾルの生成も大幅
に（約 50%）増大することがわかった。この
結果は、地球全体で主要な割合を占めると考
えられている自然起源の有機エアロゾルの
濃度を精度よく計算するためには、人為起源
VOC・S/IVOC からの現実的な有機エアロゾル
生成量を（自然起源有機エアロゾルの増大効
果を含めて）表現できるモデルを用いること
が重要となることを示唆している。 
春季アジア域において、人為的な排出源の
影響を受けて生成した有機エアロゾルの寄
与は、全有機エアロゾルの 87%と見積もられ、
ほとんどの有機エアロゾルが人為的な排出
源の影響を受けて（人為起源の VOC、窒素酸
化物、有機エアロゾルの排出・酸化反応への
影響を通して）生成したことを示唆している。
自然起源有機エアロゾルについても、その大
部分（78%）が人為的な排出源の影響を受け
た有機エアロゾルであると見積もられた。こ
れらの結果は、VOC・S/IVOC の酸化過程やそ
の人為・自然起源相互作用が、有機エアロゾ
ルの気候影響を精度良く推定する上で大き
な役割を果たす可能性を示している。 
 



(2) これまで開発してきた大気中での超微
小粒子の生成過程に着目した新粒子生成モ
デル、各粒子の粒径・混合状態とその変化を
解像する混合状態解像モデルと、(1)で開発
した有機エアロゾルモデルを統合し、各素過
程を同時に計算できるエアロゾルモデル
ATRAS(Aerosol Two-dimensional bin module 
for foRmation and Aging Simulation)の開
発を行った。このモデルを領域 3次元モデル
WRF-chem に導入した。これにより、「数・粒
径・混合状態」という観点でエアロゾルの主
要な物理・化学過程を理論に基づいて計算す
ることができるエアロゾルモデルが完成し
た。 
 
(3) 開発したエアロゾルモデルの検証を行
った後、春季東アジア領域の BC 濃度とその
光学特性・放射強制力を推定した。特に、こ
れらのパラメータの、排出時の粒径分布・混
合状態の不確定性に対する感度・不確定性に
着目した評価を行った。化石燃料の燃焼とバ
イオマス燃焼のそれぞれについて、観測結果
に基づくパラメータ（排出時粒径分布につい
て中心直径と標準偏差、混合状態について外
部混合 BCの比率と内部混合 BCが含む散乱性
成分量）とその不確定性幅を設定した。そし
て、これらの排出時の粒径分布・混合状態の
不確定性に対する、BC の質量濃度、光吸収量、
放射強制力の変動幅を見積もった。 
 BC の光学・放射パラメータの変動幅は、39
～59%と見積もられた。これは、春季東アジ
ア域において BC の放射強制力が地上で-5.0
～-2.6 W m-2、大気上端で 1.8～2.7 W m-2の
範囲で変化することに対応しており、排出時
の粒径分布・混合状態の扱いの重要性を示し
ている。一方、BC 濃度の変動幅は小さく（17%）、
光学・放射パラメータの変動幅との違いが顕
著であった。すなわち、排出時の粒径分布・
混合状態の変化に対して、BC 濃度の感度は相
対的に小さく、光学・放射パラメータの感度
は相対的に大きい。この BC 濃度と光学・放
射パラメータの感度の違いの要因を解析し
た結果、凝集過程とレンズ効果（BC の混合状
態の変化に伴う光吸収量の増大効果）が大き
な役割を果たしていることがわかった。 
これらの結果は、BC の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
布と混合状態の不確定性を減らすこと、また、
モデルにおいてレンズ効果を十分に表現す
ることの重要性を示している。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。 
また、BC の雲凝結核特性に関する評価を行
った。BC の雲凝結核特性の粒径・混合状態依
存性を解像することで、春季東アジア域の BC
の全質量濃度が 10%程度、雲凝結核として不
活性な BC 質量濃度が 40-60%程度変わること
を示し、エアロゾルモデルにおいて BC の雲

凝結核特性の粒径・混合状態依存性を解像す
ることの重要性を示した。 
 
(4) 過去（1850 年）から将来（2100 年）に
かけての化学成分の排出量の変化に対して、
エアロゾルの各素過程がどのように応答し、
放射強制力の推定がどのように変わるかを
明らかにした。特に、窒素酸化物の排出量の
変化が、過去から現在までの東アジア域のエ
アロゾル濃度の増大において極めて重要な
寄与を占める可能性を示した（質量濃度の
70%、放射強制力の 40%）。また、BCの混合状
態・変質過程や有機エアロゾルの生成過程を
モデルで詳細に扱うことによって、エアロゾ
ルの排出量変化に対する応答が 50-100%程度
増大することを明らかにした。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。 
 
(5) 新粒子生成過程がエアロゾル―雲相互
作用（雲粒数や間接放射強制力）に及ぼす影
響を評価した。一般的に、新粒子生成は、雲
凝結核数濃度の増大を通して雲の反射率と
寿命を増大させ、負の放射強制力（大気冷却
効果）をもたらすと考えられている。しかし、
新粒子生成を考慮することで、雲粒数が減り、
従来の考えとは反対の効果を持ち得ること
を明らかにした。これは、エアロゾルの成長
に不可欠な微量気体成分の一部が新粒子の
成長に使用されるため、既存粒子の成長が抑
制され、既存粒子が雲粒として機能する大き
さまで十分に成長しないことが要因と考え
られる。 
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