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研究成果の概要（和文）： エアロゾルは雲凝結核として作用し、地球の放射収支に大きな影響

を与える (間接効果)。間接効果は気候変動予測における主要な不確実要素であり、その理解向

上のためにはエアロゾル数濃度分布の支配要因を定量的に明らかにする必要がある。本研究で

は、航空機に搭載してエアロゾル数濃度を高速測定できるシステムを開発した。東アジアにお

いて航空機観測を行い、エアロゾル数濃度の鉛直分布を明らかにした。さらに、3 次元モデル

を用いた解析から、春季では数濃度を決める上で新粒子生成が重要であることを示した。 
 
研究成果の概要（英文）：  Aerosol particles act as cloud condensation nuclei and 
significantly affect the radiative balance of the atmosphere (indirect effect). Aerosol 
indirect effect is a major source of uncertainty in the projection of climate change.  
We need to quantify key factors affecting the distributions of aerosol number 
concentrations for better understanding of indirect effect.  We have developed an 
airborne system for the fast measurement of aerosol number concentrations.  We have 
conducted aircraft measurements over East Asia and revealed the vertical profiles of 
aerosol number concentrations.  A three-dimensional model analysis has suggested the 
importance of new particle formation in determining the number concentrations in spring. 
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１．研究開始当初の背景 
エアロゾルは大気中に浮遊する微粒子で

ある。エアロゾル数濃度に関する理解は極め
て不充分であり、高解像度の領域モデルであ
っても観測された数濃度を 10-100 倍も過小

評価することが報告されている (Elleman 
and Covert, JGR, 2009)。 
エアロゾルは雲を生成する核 (CCN) とし

て作用するため、エアロゾルの数濃度の大小
は雲生成を通じて地球の放射収支に影響を
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与える (間接効果)。間接効果は IPCC などに
よる気候変動予測で CO2 の加熱効果に匹敵す
る大きさの冷却効果を持つと推定されてい
るが、その信頼性は非常に乏しい。すなわち、
間接効果は気候変動予測において最も大き
な不確実要因の一つとなっており、その高精
度化が緊急の課題となっている。特に、東ア
ジアは世界最大の人為エアロゾル排出源で
ありながら、観測データ自体が非常に乏しい
ため、理解が遅れている。 
 
２．研究の目的 
本研究では、東シナ海を中心として最新の

大気観測装置を駆使した航空機・地上観測を
行い、広い粒径範囲にわたるエアロゾル数濃
度の空間分布を明らかにすることを第一の
目的とする。さらに、揮発性による粒子分類
と改良型 3次元化学輸送モデル解析に基づき、
数濃度の変動要因 (一次粒子と新粒子の寄
与率等) を明らかにすることも目指す。研究
開始当初の主な目的を以下に列挙する。 
 
(1) 春季東シナ海における数濃度の高度プ

ロファイルを航空機観測により明らかに
する。 

(2) 東シナ海の境界層における数濃度の季
節変動を地上観測により明らかにする。 

(3) 新粒子生成イベントの頻度を明らかに
するとともに、凝縮シンクとの関係を調
べる。 

(4) 上記に基づき 3次元化学輸送モデルのエ
アロゾル数濃度再現スキームを改良する。 

(5) 改良型モデルを用いて、エアロゾル数濃
度・CCN 数濃度の変動要因 (気象場・排出
源による差異、一次粒子および新粒子の
寄与率等) を明らかにする。 

 
３．研究の方法 
申請者らは、当該目的を達成するために航

空機・地上観測用の最新の装置を開発・整備
してきた。航空機観測では高速性が要求され
るため、10秒以内の時間分解能を有する凝縮
粒子カウンタ (Condensation Particle 
Counter: CPC; Nano 型と Normal型)、レーザ
ー誘起白熱粒子検出器 (Single Particle 
Soot Photometer: SP2)、雲-粗大粒子計数装
置 (Cloud, Aerosol and Precipitation 
Spectrometer: CAPS) を用いる。 
 
Nano-CPC (3776 型) 0.0025～2.5 µm の総粒

子数 → Normal との差から核形成モード 
Normal-CPC (3771型) 0.01～2.5 µmの総粒子

数 → SP2との差からエイトケンモード 
SP2  0.17～0.8 µm の数濃度粒径分布 → 累

積モード 
CAPS  0.6～20 µmの数濃度粒径分布 → 累積

-粗大モード 

地上では高分解能の粒径分布を得ること
を優先し、静電分級法と光散乱法を組み合わ
せた広範囲粒径分布測定装置 (Wide-Range 
Particle Spectrometer: WPS) を用いる。観
測点は、エアロゾル質量分析計 (AMS) 等が
整備されており、かつ東シナ海広域の空間代
表性が高い国立環境研の沖縄辺戸岬ステー
ションを活用する。AMSデータにより、CCN
活性の推定に必要な化学組成の情報が得ら
れる。 
本研究の柱は、(1) 航空機・地上観測用装

置の整備・改良 (平成 22年度)、(2)航空機・
地上観測の実施とその解析 (平成 22-24年
度) である。(1)に関して、航空機・地上観
測で使用する装置について実験室で詳細な
性能評価を実施し、高精度化・安定化のため
の改良を施す。(2)に関して、2009 年に実施
した航空機観測データの解析を行う。さらに、
東シナ海を中心として新たに航空機および
地上観測を実施する。得られたデータを改良
型 3次元化学輸送モデル等により詳細に解析
する。 
 
４．研究成果 
(1) 航空機観測用装置の整備・改良 
① 凝縮粒子カウンタ (CPC) の校正 
2009年に実施した航空機観測では、低圧イ

ンパクタ (LPI) と Normal-CPCを組み合わせ
たシステム (LPI-CPC) を用いている。粒径
10 nm以上の総粒子数濃度と、粒径 10～130 nm
のエイトケンモード粒子数濃度が測定でき
る。これらの差分を取ることで、累積モード
粒子数濃度が導出できる。このシステムの特
長は LPIの特性をオンラインで制御すること
であり、数濃度分布のダイナミックな変化を
1 秒の時間分解能で捉えることができる。 
Normal-CPC の基本性能評価は 2009 年の観

測前に東大において実施しているが、データ
の信頼性をより向上させるために、観測後に
産総研において詳細な性能評価と校正を実
施した。エレクトロスプレー粒子発生器およ
びプロパン燃焼粒子発生器で粒子を発生さ
せ、電気移動度分級器 (DMA) により単分散
化して校正用エアロゾル試料空気を生成し
た。この試料空気をオリフィスにより減圧し
た後、国家二次標準のエレクトロメータ 
(AE) と Normal-CPCへ導入した。両者の計数
値を比較することで、気圧変化に伴う検出効
率の変化を評価した。図 1にその評価結果を
示す。減圧に伴って小粒径側の検出効率が減
少していることが分かる。これらの結果に基
づいて各高度条件における誤差を推定した。
さらに、次の観測へ向けて、気圧変化に対す
る計数値への影響を低減するための改良を
行った。 
 
 



 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 1.  Normal-CPC (3771 型) の検出効率の
粒径依存性。白丸は 1000 hPa、黒丸は 400hPa
であり、実線は 1000 hPa のデータにフィッ
トした結果を表す。 
 
 
当該研究では、新たにナノ粒子の高感度計

測が可能な Nano-CPC (TSI社 3776型： 最小
検出粒径 2.5 nm) を導入した。航空機観測で
想定される気圧範囲 (1010～350 hPa) でも
安定に動作するように流量制御系に改良を
施した。Normal-CPC と同様に産総研の校正設
備を用いて実験を行った。図 2にその結果を
示す。前記と同様に、減圧に伴って小粒径側
の検出効率が減少していることが分かる。な
お、大粒径側の検出効率の漸近値は TSI社の
マニュアルに記載されているものより 10%程
度低くなっていた。 
このような詳細な CPCの校正は世界的に見

ても例がなく、航空機観測データを適切に解
釈する上で重要である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 2.  Nano-CPC (3776 型) の検出効率の粒
径依存性。白丸は 1000 hPa、黒丸は 400hPa
であり、実線は TSI 社のマニュアルに記載さ
れている 1000 hPa のデータに 0.9 を乗じた
ものである。 
 
 
② 航空機搭載型への改良 

上記 Nano-CPC を LPI-CPC のラックに組み
込んで一体化し、航空機搭載型のシステムと

して完成させた。図 3にシステム構成図を示
す。なお、2012年および 2013 年の観測では、
電力・重量の関係から LPIの系統は使用して
いないため、観測項目は粒径 10 nm以上の総
粒子数濃度と、粒径 2.5 nm 以上の総粒子数
濃度となる。両者の差を取ることで、新粒子
生成の兆候となる粒径 2.5～10 nm の核形成
モードの粒子数濃度を導出できる。観測前の
ウォームアップ、ブタノール充填、データ取
得などの処理はソフトウェアが全て自動で
行うため、観測飛行前後の操作は非常に簡単
である。これは、航空機観測を行う上で重要
な点である。 
レーザー誘起白熱粒子検出器 (SP2) につ

いては、航空機観測における振動等への対策
を強化するための改造を施した。雲-粗大粒
子計数装置 (CAPS) については、数濃度の検
出効率を検証するための校正装置を製作し、
評価実験を行った。航空機観測用インレット
に関しては、数値流体計算に基づいて粒子透
過率の評価を行い、粒径 2.5 µm まで高効率
でサンプルするための配管構造や流量制御
方法を考案した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3.  航空機搭載型 Nano-CPC/LPI-CPC のシ
ステム構成図。2012 年および 2013 年の観測
では、電力・重量の関係から LPIの系統 (破
線部) は使用していない。 
 
 
(2) 航空機・地上観測 
① 過去に実施した航空機観測データの解析 
2009 年 3～4 月に実施した航空機観測のデ

ータを詳細に解析し、東アジアにおけるエア
ロゾル分布・輸送・除去過程について調べた。 

LPI-CPC データを用いて、粒径 10 nm 以上
の総粒子数濃度 (CNTotal) および総粒子に占
めるエイトケンモード粒子の数濃度割合 
(Aitken/Total 比) を調べた (Takegawa et 
al., in press)。図 4に黄海で観測された高
度プロファイルの一例を示す。総粒子数濃度
では鉛直方向に大きな変化は見られないが、



 

 

Aitken/Total比は境界層で小さく、上空に行
くに従って大きくなっていることが分かる。
すなわち、境界層では累積モード粒子が、上
部対流圏ではエイトケンモード粒子が卓越
していたことを示している。図 5に SP2 で観
測された境界層と上部対流圏における数濃
度粒径分布を示す。これらの粒径分布は定性
的には上記の現象と整合的である。 
図 4で示した傾向をより系統的に調べるた

めに、高度を 0～3 km、3～6 km、6～9 kmに
区分して総粒子数濃度と Aitken/Total 比の
ヒストグラムを作成した。図 6にその結果を
示す。境界層では総粒子数濃度および
Aitken/Total比ともに変動幅が大きいが、こ
れは地表発生源の影響を強く受けるためと
考えられる。一方、上部対流圏では総粒子数
濃度はおおよそ 103 cm-3程度で変動幅は小さ
く、Aitken/Total比もほぼ 0.7以上となって
いた。後述の「(3) 改良型 3 次元化学輸送モ
デル等による解析」に示す通り、このような
分布を決める上で新粒子生成が重要である
ことが示唆された。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 4. 2009年春季の黄海で CPCにより観測さ
れた (上) 粒径 10 nm以上のエアロゾル数濃
度と(下) Aitken/Total 粒子数比。データは
10 秒平均値。黒丸は上昇時、白丸は下降時の
データを表す。 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 5.  2009 年春季の黄海で SP2 により観測
された境界層 (黒丸) と上部対流圏 (白丸) 
における数濃度粒径分布。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 6.  2009 年春季の東シナ海上空における
(上 ) 粒径 10 nm 以上の数濃度と (下 ) 
Aitken/Total粒子数比のヒストグラム。高度
3 km毎にデータを分類している。 
 
 
さらに、SP2 データを用いて、ブラックカ

ーボン (BC) 粒子の除去過程について解析
を行った (Moteki et al., 2012)。自由対流
圏の BC サイズ分布を決める上で、湿性除去
が重要であることが示された。 
また、LPI-CPC と CAPS のデータを用いて、

エアロゾル -雲相互作用の解析を行った 
(Koike et al., 2012)。LPI-CPC から導出さ
れた累積モードのエアロゾル数濃度は、CAPS
による雲粒数濃度と良く相関しており、東ア
ジアのエアロゾルが雲生成に大きな影響を



 

 

与えていることが示唆された。 
 
② 航空機観測の実施と解析 

2012年 2月に名古屋を拠点として航空機観
測を実施した。新しく構築した Nano-CPC シ
ステムを搭載し、時間分解能 1秒で粒子数濃
度を測定することに成功した。図 7に高度プ
ロファイルの例を示す。自由対流圏において
粒子数濃度の高度分布にいくつかの層構造
が観測されたが、粒径 2.5～10 nm のナノ粒
子が顕著に増大するケース、すなわち新粒子
生成がその場で起こっているケースはほと
んど見られなかった。 
2012年 2月の観測では飛行時間が限られて

いたため、観測された事象を一般化すること
は難しい。それを補完するために、2013年 2
～3月にも Nano-CPCシステムを用いて別プロ
ジェクトの枠組みで航空機観測を実施して
いる。この観測においても、自由対流圏でナ
ノ粒子が増大しているケースは少なかった
ことから、光化学活性の低い冬季は自由対流
圏で新粒子生成は起きにくいと推測される。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 7.  2012 年冬季の日本海上空で観測され
たエアロゾル数濃度の高度分布。赤は
Nano-CPC (>2.5 nm)、黒は Normal-CPC (>10 
nm)、青は SP2 (>170 nm) を表す。データは
10 秒平均値。 
 
 
③ 地上観測の実施と解析 

沖縄県辺戸岬において広範囲粒径分布測
定装置 (WPS) およびエアロゾル質量分析計 
(AMS) を用いた地上観測を実施した。数濃度
で粒径 50 nm と 200 nm 付近にピークを持つ
二山分布が頻繁に観測された。それらのピー
クを構成する化学組成について考察した。 
地上観測における湿度影響を低減するた

めに、拡散ドライヤによりサンプル空気を乾
燥させることのできる粒子乾燥インレット

管を導入した。実験室において流量制御系を
構築し、基礎評価を行った。なお、自動連続
観測に用いるためにはさらなる性能評価が
必要と判断し、当該研究期間内に辺戸岬に設
置することは見送った。今後なるべく早い段
階で実用化し設置したいと考えている。 
 
(3) 改良型 3次元化学輸送モデルによる解析 
3 次元化学輸送モデル (WRF-CMAQ) の準備

を進め、航空機データによって得られるエア
ロゾル数濃度との比較・検証が可能となるよ
うに改良を施した。新粒子生成および凝集・
凝縮成長を効率的に表現できる最新のパラ
メタリゼーションを導入し、領域 3次元モデ
ル (NPF-explicit WRF-chem) を構築した。 

上記モデルを用いて、2009年に実施した航
空機観測データの解析を試みた。2009年の観
測では核形成モードの粒子を直接測定して
いないので、モデルで新粒子生成を ON/OFF
することで感度実験を行った。その結果を図
8 に示す。新粒子生成の ON/OFFで大きな差が
見られ、さらに ON のケースの方が観測値に
より近付くことから、新粒子生成がエアロゾ
ル数濃度分布を決める要素として重要であ
ることが示唆された。春季は冬季に比べて光
化学活性が急激に増大することから、新粒子
生成の重要性が大きかったと推測される。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 8.  2009 年春季に観測されたエイトケン
粒子数濃度についてのモデル再現実験。青は
観測値、黄色は新粒子生成 OFFの計算値、赤
は新粒子生成 ONの計算値。 
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