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研究成果の概要（和文）：大気中に含まれる氷晶核（氷形成能力を有するエアロゾル粒子）の存在は、極微量で
あっても雲の中での氷形成過程に多大な影響を及ぼす。しかし、その計測には、コスト面での問題や技術面での
難しさもあって、観測データが不足している。そこで本研究では、より低コストでも行える水滴凍結法（エアロ
ゾル粒子を含む水滴を低温ステージ上で冷却することで、それらの粒子の氷核活性を計測する手法）の開発と改
良に取り組み、その結果、約－30℃～0℃と非常に幅広い温度範囲内での氷晶核の計測に適用できる新たな実験
系を確立することができた。

研究成果の概要（英文）：It is expected that the existence of ice nucleating particles (INPs) in the 
atmosphere has a significant impact on ice nucleation in clouds. However, because of cost issues and
 technical difficulties, the information on atmospheric INPs has been lacking. Here, we have tried 
to develop a new cold-stage-based droplet freezing technique. As a result, we could establish a new 
experimental system capable of measuring ice nucleating particles over a wide temperature range 
(about -30°C to 0°C).

研究分野：大気物理化学
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１．研究開始当初の背景 
(1) 大気中に含まれる氷晶核（氷形成能力を
有するエアロゾル粒子）の数濃度を示す観測
データは非常に不足しており、そのことはエ
アロゾル粒子が雲形成に及ぼす影響を評価
する上での非常に大きな不確定要素となっ
ている。 
 
(2) 氷晶核の数濃度の計測には、任意の温度
と相対湿度に調整されたチャンバー内にエ
アロゾル粒子を注入し、その条件下で氷粒を
形成したものを計測する技術がよく使われ
ている。例えば、雲生成チャンバーや氷晶核
計（Continuous Flow Diffusion Chamber）がよ
く知られている。ただし、それらの開発や製
作には高い技術とコストを要することから、
同様の装置を所有する研究機関は世界的に
みてもわずか数箇所に限られている。よって、
大気中の氷晶核の数濃度に関する観測デー
タを低コストで、しかも容易に取得できる手
法の開発が強く望まれていた。 
 
(3) 低コストでしかも容易に氷晶核計測を行
える方法として、「水滴凍結法（エアロゾル
粒子を含む水滴を低温プレート上で冷却す
ることで、それらの粒子の氷核活性を計測す
る手法）」がある。この手法を用いると、雲
生成チャンバーや氷晶核計では計測できな
いような超低濃度状態（約 1個/L未満）にあ
る氷晶核でも計測できるという利点もある。
その一方で、従来の水滴凍結法は、エアロゾ
ル粒子を含まない水滴であっても、理論値よ
りもかなり高い温度で凍結し始めてしまう
ため、約－20℃以下の温度での氷晶核計測に
は適さないと考えられていた。 
 
２．研究の目的 
(1) 手軽でありながら、非常に幅広い温度範
囲での氷晶核の計測にも適用できる新しい
水滴凍結法を開発する。 
 
(2) フィルター上に捕集されたエアロゾル粒
子に対して水滴凍結法を適用することによ
り、大気中に含まれる氷晶核の数濃度を高精
度で計測できる技術の確立を目指す。 
 
３．研究の方法 
(1) より幅広い温度範囲で適用できる氷晶核
計測用の実験系の設計および製作に取り組
む。具体的には、冷却方式や実験環境、低温
プレートの素材の選定などを行う。そして、
エアロゾル粒子を含まない水滴を使った凍
結実験を行い、どのような工夫を加えれば、
理論値よりも明らかに高い温度（－20℃前
後）での凍結を抑制できるかを検証する。 
 
(2) 標準エアロゾル試料を含んだ水滴を用い
た凍結実験を実施することで、他の氷晶核計
測装置（雲生成チャンバー、氷晶核計、他の
水滴凍結法を用いた実験装置など）との比較

実験を行い、標準試料の氷核活性をどの程度
の精度で計測できるかを評価する。 
 
(3) フィルター上にろ過捕集されたエアロゾ
ル粒子に対して、水滴凍結法を適用すること
によって、大気中での氷晶核の数濃度を計測
できるかを検証する。 
 
(4) もし上記の方法の有効性を確認できた場
合には、雲生成チャンバーや氷晶核計といっ
た計測技術では実現が不可能であった応用
研究に取り組む。 
 
４．研究成果 
(1) まずは、正確な温度制御が可能なスター
リング方式の冷却装置をベースとした実験
系を製作し、それから低温プレートの素材の
選定に取り組んだ。従来の水滴凍結法では、
疎水性のマイクロウェルプレート（Garcia et 
al., 2012 J. Geophys. Res.）やガラスプレート
（Budke and Koop, 2015 Atmos. Meas. Tech.; 
Wilson et al., 2015 Nature）が使用されてきて
いたが、これらのプレート上だと、エアロゾ
ル粒子を含まない水滴（Milli-Q）であっても、
－20℃に達する前に凍結してしまうことが
報告されていた。一方、本研究では、試行錯
誤した結果、アルミ板の上にワセリンを薄く
塗ったプレートを使用した場合、エアロゾル
粒子を含まない水滴であれば、－30℃に達す
るまでほとんど凍結せず、理論値にかなり近
い温度に達する前で凍結が起きないことを
実証することに成功した（図 1）。また、従来
の水滴凍結法では、プレート上での結露を抑
制する目的で、窒素ガスなどによるパージン
グが行われていたが、本手法を用いた場合に
は、それらのガスによるパージングは必ずし
も必要でないことも実証した。このようにし
て開発されたオリジナルの実験系を CRAFT
（Cryogenic Refrigerator Applied to Freezing 
Test）と名付けた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(2) 標準エアロゾル粒子を使用し、現存する
様々な氷晶核計測装置（雲生成チャンバー、
氷晶核計、他の水滴凍結法を用いた実験系な
ど）との氷核活性の計測精度の比較実験に取
り組んだ。この比較実験には、標準鉱物粒子
（illite-NX）と標準細菌粒子（Snomax）など

図 1 エアロゾル粒子を含まない水滴（Milli-Q）
が凍結する様子。各実験には、5 µLの体積の水
滴を 49個使用している。 



の標準試料を使用して、それらの氷核活性
（単位質量あたりの試料に含まれる氷形成
の場）を算出した。その結果、CRAFT を用
いた凍結実験によって得られた値は、他の氷
晶核計測装置によって得られた値とほぼ一
致することを確認することができた。しかも、
１つの計測装置だけで、約－30℃～0℃と非
常に幅広い温度範囲での氷晶核の計測が可
能なのは CRAFT のみであったため、現存す
る氷晶核計測装置の中では、CRAFT が最も
高性能であると考えている。以上の 4-(1)と
4-(2)の研究成果をまとめた論文は、Scientific 
Reports誌に発表した（Tobo, 2016 Sci. Rep.）。 
 
(3) 大気中のエアロゾル粒子を直径 47 mm、
孔径 0.2 µm のメンブレンフィルター上にろ
過捕集した後、純水（Milli-Q）中に抽出し、
その懸濁液からなる水滴を使った凍結実験
を CRAFT にて行い、その結果から大気中で
の氷晶核の数濃度を算出する方法を構築し
た。2016年 5月には、コロラド州立大学（CSU）
と共同研究によって、CSUの氷晶核計等との
大気中の氷晶核の計測精度の比較実験を実
施した。その結果、CRAFTと CSUの氷晶核
計で得られた計測値を比較した場合、約－
20℃よりも高い温度ではほぼ一致していた
ものの、それよりも低い温度（－30℃付近）
になると、計測値にややズレが生じる傾向に
あることが確認された。この比較実験の結果
については、共同研究者である CSUの Paul J. 
DeMott 博士らと論文にまとめており、現在、
論文投稿中である（DeMott et al., 2017 Atmos. 
Chem. Phys. Discuss.）。 
 
(4) 上記の比較実験から、CRAFTを用いて大
気中の氷晶核の数濃度を計測した場合、少な
くとも約－25℃よりも高い温度においては、
氷晶核計ともあまり差のない結果が得られ
ることを確認することができた。そこで、大
気中の氷晶核計測の実用化に向けた活動に
も取り組んだ。 
 
① 2016年 7月と 2017年 3月には、北極圏に
位置するスバールバル諸島のニーオルスン
にて集中観測を行った。その結果、北極圏の
ようなクリーンな環境下であっても、CRAFT
であれば、雲生成チャンバーや氷晶核計では
ほとんど計測ができないくらい超低濃度状
態（約 1 個/L未満）にある氷晶核を計測可能
であることを実証することができた。 
 
② 2016 年 8 月からは、東京スカイツリーの
高度 458 m地点に開設した大気観測サイトに、
自動でフィルター上へのエアロゾル粒子の
捕集ができるエアロゾルサンプラーを設置
した。このエアロゾルサンプラーは、72時間
毎にフィルターを自動で交換できるように
設定しているため、このエアロゾル試料を使
った凍結実験を CRAFT で行うことにより、
世界初の試みとなる「大気中の氷晶核の通年

モニタリング」を既に開始している。 
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