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研究成果の概要（和文）： 
気候変動を理解し予測する上で、黒色炭素エアロゾル(BC)の光吸収量＝大気加熱量が重要であ
る。BC 光吸収量は、BC が他の物質で被覆されることで増大するが、その効果まで含め高精度
で測定することは従来の測定器ではできなかった。本研究では音響光学的手法によりそれを可
能にし、人工 BC 粒子実験により光吸収量とその被覆物質による増大率を測定した。増大率は、
被覆厚みとともに 1.5 倍～2 倍まで増大し、この結果は比較的簡単なモデル計算により実用上
十分な精度で表すことができた。並行して日本及び中国での都市大気 BC 光吸収量を測定した。 
 
研究成果の概要（英文）： 
For the understanding and the prediction of the climate change, it is essential to measure 
the light absorption, or the atmospheric heating, by black carbon aerosols (BC).  Although 
the BC light absorption can be enhanced with the coating of other material, high-precision 
measurement of BC light absorption and the enhancement with the coating is impossible 
with conventional techniques. This study succeeded in them by adopting photoacoustic 
technique measuring.  In a laboratory experiment using artificial BC, the BC light 
absorption and the enhancement with the coating have been precisely measured to show 
that it increased by a factor between 1.5 and 2.0 with the thickness of the coating. In this 
study, the BC light absorption and the coating effect have also been measured. 
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１．研究開始当初の背景 

気候変動は、現在、社会全体として対応す
べき最重要な環境問題の一つである。気候変
動をもたらす主因は温室効果気体の増加で
あると考えられているが、気温などの変動を
予測する上で現在もっとも不確定な要素と
考えられているものとして、大気中のエアロ
ゾルの影響が挙げられる。エアロゾルは、太
陽放射を吸収･散乱することによる直接効果、
および雲の凝結核としてはたらくことによ
る間接効果により気候に影響し、その影響は
温室効果気体の増加による影響に匹敵する
と考えられている。 

しかし、エアロゾルの気候影響の推定には
いまだ不確定要素が多く、気候変動予測の精
度向上のためのネックとなっている。それは、
エアロゾルの濃度分布に変動の大きい上に、
その組成が多様かつ複雑なため、その気候へ
の影響が定量的に理解できていないためで
ある。直接効果についてみても、実大気中の
複雑な組成をもつエアロゾルの放射特性（エ
アロゾルによる太陽放射の吸収･散乱量）に
はまだ不確定が大きく、また理論的に導出す
ることも困難であり、実験で組成と放射特性
の関係を定量化していく必要がある。特に、
その光吸収による温暖化効果(放射強制力)が
二酸化炭素に匹敵する可能性を持つ元素状
(黒色)炭素エアロゾルについては、実大気中
ではその表面に有機･無機成分が付着してい
る場合が多く、それによって放射吸収特性が
有意に増加すると考えられているが、その定
量化は進んでいなかった。 
 
２．研究の目的 
(1) 黒色炭素エアロゾル(BC)など、エアロゾ
ルによる光吸収係数を高精度で測定できる
と考えられる音響光学的測定手法の確立を
行う。特に、音響光学的測定手法の較正法の
確立、および従来のフィルター光吸収法との
比較による、精度の確認を行う。 
 
(2) まず条件を制御できる実験室において、
人工的 BC 粒子を用いて、光吸収係数など放
射特性を測定し、理論計算と比較して、光吸
収量の定量化を行う。 
 
(3) 同じく実験室で人工的BC粒子を用いて、
それに散乱性有機物質を被覆させ、それによ
る光吸収係数の増大を定量化する。さらに、
その結果がモデルで説明可能か検証する。 
 
(4) 都市大気中の実際の BC の放射特性を測
定し、BC による光吸収量およびそれに占め
る被覆効果の大きさを定量する。さらに
(2),(3)の実験室の結果が実大気に適用できる
か考察する。 

３．研究の方法 
(1) エアロゾルによる光吸収係数を測定す
る音響光学法の装置を導入し、その雑音レベ
ルやゼロオフセットの安定性を測定する。す
でに提案されている複数の較正方法を実験
することによって、最適な較正手法を確立す
る。従来のフィルター光吸収計（PSAP, 
COSMOS など）との比較から、従来法の問
題点及びPASSによる改善効果を明確にする。 
 
(2) 人工的 BC 粒子として、液敵状で理論計
算と定量的に比較が容易な Nigrosin と、大
気 BC と構造が類似している Aqua Black を用
い、実験的に様々な大きなの単一粒径分散の
粒子を発生させ、その粒子数と吸収、散乱、
消散係数を同時測定することで、放射特性を
定量化する。その結果を、Mie 散乱などモデ
ル計算と比較し、それで説明できるか調べる。 
 
(3) 上記実験と同じく、実験室で単一粒径分
散の Nigrosin および Aqua Black の２つの BC
粒子を発生させ、それぞれに屈折率が既知で
ある有機物質を被覆させ、被覆後の粒径と放
射特性を同時測定することで、被覆量と吸収
係数や消散係数との関係、つまり被覆による
光吸収係数増大効果を定量化する。 
 
(4) 中国や日本の都市域で、BC 粒子数密度や
粒径分布および BC への散乱性物質の被覆量
などのパラメーターとともに、吸収係数など
放射特性を同時観測することで、各地点での
BC 濃度のふるまいを理解するとともに、BC
光吸収係数の値およびその変化と、変化に占
める被覆による光吸収係数増大効果の割合
を明らかにする。それらが、従来のモデルに
より、実用的に問題ない程度に定量化できる
か調べる。 
 
４．研究成果 
(1) 黒色炭素エアロゾル(BC)による光吸収
量の高精度測定のため、音響光学法によるエ
アロゾル光吸収計測装置(DMT社 PASS-1)を導
入した。PASS-1 は、波長 532nm の固体レーザ
ー光を、エアロゾルを含む大気を導入した音
響共鳴セルに入射させ、レーザー光をセルの
共鳴周波数である約 1500Hz で ON/OFF するこ
とにより、セル内のエアロゾルがその光を吸
収して生じるセル内空気加熱・膨張を音波と
して検出する装置である。エアロゾルを空気
中に浮遊した状態のままで光吸収量を測定
できることで、従来手法の問題点を解決でき
ると考えられている。ただし、従来法と異な
りフィルター上に BC を集積させ吸収量を積
算・増大させられないので、検出限界 BC 濃
度が高い欠点がある。本研究で用いた PASS-1
は、我々が電気系やゼロ点測定方法を改良し、



検出限界を 2(Mm-1)程度まで向上させたが、の
ちにレーザー出力の減少により 8(Mm-1)程度
まで劣化した。しかし、比較的 BC 濃度が高
い時には、良好な特性を示す。PASS-1 など音
響光学法装置の絶対感度および直線性を測
定する較正には、粒子を使用するほかに、す
でに吸収断面積がよく知られている二酸化
窒素(NO2)やオゾン(O3)による光吸収を測定
する方法が提案されている。メーカーである
DMT 社では粒子を用いて較正しているが、粒
子量や粒径が変化したときにも光学特性が
変化しないことを仮定していたので、本研究
では NO2および O3を用いての較正を実験した。
その結果、レーザー発振波長のわずかなずれ
で大きく吸収断面積が変化する NO2 では較正
結果の再現性が不十分となったのに対し、O3

を用いた場合は図 1に示すように十分な再現
性・直線性が得られ、絶対値の系統誤差は 8%
以内と見積もられた。DMT 社の粒子較正結果
とは 15%の系統差があるが、双方の系統誤差
を考慮するとこの差は有意ではない。 

 
(2)実験室において単一の組成および粒径の
BC 粒子を発生させ、その光学特性を精密に測
定し、理論計算値と比較する実験を行った。
BC 粒子として、球形で複素屈折率が既知の黒
色炭素 Nigrosin 粒子および実大気中の元素
状炭素エアロゾルの模擬粒子である Aqua 
Black を用いた。発生させた BC 粒子を、DMA
および APM という原理の異なる 2つの粒径選
別装置を両方とも通過させることで単一粒
径の BC 粒子を生成することに成功した。そ
れを SP2 および CPC 装置で粒径および粒子数
密度を測定し、PASS-1、ネフェロメーター、
CRDS 装置を用いてエアロゾル光学特性の粒
径依存性を明らかにした。 
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図２．粒径 150,200,300,400,500 nm の

Nigrosin 粒子について、PASS-1(左上)および
PSAP(右上)による光吸収係数、ネフェロメー
ターによる光散乱係数(左下)および CRDS 装

置による消散係数(右下)の測定結果 
 

図 1  O3による PASS-1 較正実験の結果 図 2に示すように、両粒子について、粒子数
密度と各光学係数測定値は、各粒径毎に傾き
が異なる直線の関係を示し、光吸収・散乱・
消散の各断面積が精度良く決定できた。それ
らの値を Mie 理論に基づくモデル計算
(BHMIE)と比較した。粒子が球形で、複素屈
折率が既知である Nigrosin 粒子に関しては
モデルと観測がよく一致し、consistent であ
ることが示された。一方、粒子が不規則な形
をしており、複素屈折率も不明な Aqua Black
粒子に関しては、等価的に球形と仮定して、
各断面積と consistent になる複素屈折率が
存在すれば、実用的にこのような BC 粒子に
関してもこのモデル計算が適用できること
を示すことになる。 

 
また、PASS-1 と従来使用されてきた測定装置
PSAP、COSMOS による同時観測で、その精度を
比較した。外気をそのまま計測したときには、
従来法での測定は BC 以外の散乱性粒子の干
渉により正しく測定できないことが明らか
になった。導入した外気サンプルを 400 度に
加熱し散乱性粒子成分を揮発させることで、
従来法でも比較的安定に BC 光吸収量を測定
できることが明らかになったが、その際には
BC に被覆している散乱性成分も揮発してし
まい、被覆の効果を定量することは不可能に
なる、さらに、特に BC 粒径が小さい時には、
従来法では BC 粒子がフィルター内部に入り
込み、フィルター繊維による散乱光をも吸収
することになり、系統差が生じてしまうこと
も明らかになった。よって、正確に BC 光吸
収量を測定するには PASS を用いるべきこと
が明らかになった。 

図 3は、各粒径に対し実験で求められた光吸
収・散乱・消散の各断面積（粒径因子で規格
化し効率因子で表している）といくつかの複
素屈折率を仮定してモデル計算して得られ
た値を比較したものである。 



図３．PASS(左上)および PSAP(右上)測定値か
ら求めた光吸収効率因子、ネフェロメーター
測定値から求めた光散乱効率因子(左下)お
よび CRDS 測定値から求めた光消散効率因子
(右下)と、複素屈折率を仮定して BHMIE モデ
ルで計算したそれぞれの理論値の比較 
 
精度がよくない従来法(PSAP)から求めた値
以外は、同じ複素屈折率を仮定して各光学断
面積測定値が理論と誤差範囲内でよく一致
しており、この方式で実用的にモデル計算が
可能なことを示している。 
 
(3) (2)の実験で発生させた粒子を、オイル
バスで温度を一定に保ったオレイン酸蒸気
中に導入することで、オレイン酸で被覆させ、
それをさらに DMAで粒径選別することにより、
単一粒径 BC に対し、被覆厚のそろった粒子
を選別し、その光学特性と粒子数および被覆
厚を、それぞれ PASS・PSAP・ネフェロメータ
ー・CRDS、CPC および SP2 装置により測定し
た。この実験では、(2)の実験に比べ測定さ
れる BC 粒子数が大幅に減ることから、その
精度はやや低くなるが、(2)同様に光吸収・
散乱・消散の各断面積が決定できた。 
図 4は、各粒子に対し、被覆による粒径増大
率 に 対 す る 、 光 吸 収 係 数 の 増 大 率
(Amplification factor)で表してある。この
実験の結果、被覆前に比べ、被覆した BC の
光吸収は有意な増加を見せ、その増大は被覆
厚みとともに大きくなった。つまり、被覆厚
の増加につれて、光吸収係数は増加していく。
しかしその増大率は、被覆による粒径増加が
50%以下のときには、粒径増大率と光吸収係
数増大率とがほぼ一致して増加しているが、
それ以上の増大率では。光吸収率の増大は飽
和し、被覆による光吸収係数増大率は 1.8～
1.9 程度までであることが示された。この測
定値と、同心球状に被覆物質が被着している
という仮定で、BHCOAT モデルにより計算した

値も赤線で示してある。測定誤差が大きく、
測定値は一様な傾向を示さないが、おおよそ
BHCOAT モデルは、実験結果を説明できている。 

 
図４．
Nigrosin(上)
および Aqua 
Black(下)に、
オレイン酸を
被覆した際の、
被覆による粒
径増大率と光
吸収係数増大
率の変化。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

(4) 中国の都市郊外域（広州および北京の郊
外域）および東京において、音響光学法によ
るBC光吸収係数の測定を実施し、その定量化
を試みた。特に東京では、BC光吸収係数のみ
ならず、CRDSによる光消散係数測定やSP2装置
によるBC粒径分布とBC被覆量の測定も同時に
行った。特にBC光吸収係数と光消散係数につ
いては、30分おきにサンプル空気を400度に加
熱することで、散乱性物質を揮発させ裸のBC
のみにして測定することで、(2)の実験と同様
にそのデータから複素屈折率を推定でき、そ
れから理論計算で計算した光吸収係数とその
被覆による増大を比較し、外気中のBCについ
ても(3)の実験結果の解釈が適用できるか調
べた。 
東京では、ディーゼル排気など排出源が多い
ので、郊外域でも光吸収係数は10～30 (1/Mm)
とやや大きく、排出されてからの時間が短い
ので被覆の厚みは粒径の10-30%と少なめであ
る。被覆の効果による寄与は、多くの場合で
被覆厚と正相関し、大きさも20-30%と実験室
の結果と一致する結果が得られた。しかしと
きに50%を越え、被覆厚の測定値から期待され
るよりもかなり光吸収率が大きくなる現象が
見つかった。これは、被覆効果以外にも光吸
収量を増大させるメカニズムがあることを示
唆する注目すべき結果である。今後は、粒径
や被覆率の粒子数分布および、外気BC複素屈
折率の変動などを考慮に入れて、モデル計算
と観測値のより正確な比較を行い、実験室と
の差がこれらの効果で説明できるか調べ、も
しそれでもモデルと一致しないときには、原
因についてさらに研究を行うべきである。 
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