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研究成果の概要（和文）：海洋地球研究船「みらい」のMR18-06Leg4, 19-03C航海にて、大気バイオエアロゾル
粒子・氷晶核数濃度・海洋表層生物活動因子等を総合計測した。中央太平洋では蛍光性バイオ粒子はプランクト
ン由来の酸性多糖類TEPやバクテリア数と風速との積と正相関し、海洋表層物質の巻き上げによる発生が示され
た。北極航海での氷晶核数は、蛍光性粒子に加え、風速考慮後のクロロフィルa, TEP, タンパク質性物質CSPと
も相関し、海洋生物起源物質が雲へ影響しうることが示唆された。大気化学輸送モデルもこの結果を支持した。
一方、過去の北極航海では陸上森林火災影響が主となる場合も見出され、両者の評価が重要とわかった。

研究成果の概要（英文）：We comprehensively measured atmospheric fluorescent bioaerosol particles, 
ice nucleating particles (INPs), and ocean-surface biological activity indices during the 
MR18-06Leg4, 19-03C cruises of research vessel Mirai. In the Central Pacific, number densities of 
the bioaerosol particles positively correlated with the product of plankton-derived acidic 
polysaccharide TEP or bacteria and wind velocity, indicating their generation from uplifted 
ocean-surface substances. Number densities of INPs during the Arctic cruise correlated with 
fluorescent particles and with chlorophyll-a, TEP, and protein-like substance CSP, after accounting 
for wind speed, strongly suggesting links between the ocean substances and cloud processes. Our 
atmospheric chemistry transport model simulations supported the results. We also identified cases 
from past arctic cruises where terrestrial forest fires dominantly affected; therefore, effects from
 both terrestrial and marine-origin substances need to be evaluated.

研究分野： 大気化学

キーワード： 大気海洋物質循環　気候変動　地球環境物質科学　有機エアロゾル　起源　ゲル状有機態粒子　バクテ
リア　混相雲

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
洋上の氷を伴う雲の成因に関して、これまで不明であった、氷晶核となる物質の起源が海なのか陸なのか、候補
物質とされてきた一次生物起源粒子（バイオ粒子）との対応関係、大気中のエアロゾル有機物に占めるバイオ粒
子の割合や特性が明らかとなり、物質循環と気候科学の両面で、海洋起源バイオ粒子の挙動解明が進展した。洋
上の雲の成因の理解と被覆率・反射率の正確なモデル表現は、地球温暖化評価のための気候モデルシミュレーシ
ョンの性能の根幹にかかわるものであり、今世紀最大の社会的課題ともいわれる気候変動問題の科学を進展させ
た。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
大気中のエアロゾル粒子のうち、2~5 割を占める有機物の大部分は起源が未知であり、生物圏

に由来する一次粒子「バイオエアロゾル粒子」も有機物全量に対し寄与をもつと考えられるが、
その量や挙動は不明である。また、このバイオ粒子の一部は顕著な氷晶核形成能力をもち、氷雲
の生成トリガーとなって、雲降水サイクルや放射収支へ多大な影響を及ぼすと指摘されている
が、理解が遅れている。とくに、海洋上大気では、海洋表層の微生物や生物由来の有機物等が風
で波飛沫として大気へ巻き上がり、氷晶核化するとの説が提唱されているが、動態解明が遅れて
いる。このような物質循環と気候科学の両面に対する海洋起源バイオ粒子の挙動解明が必要で
ある。 
 
２．研究の目的 
西部北太平洋～北極海を重点対象地域として、１）海洋大気中の蛍光性バイオエアロゾル粒子

の時空間分布と氷晶核（INP）生成能を明らかにすること、２）バイオ粒子の起源となる海洋生
態系に関する適切な指標（クロロフィル量等）を見出し、大気へのバイオ粒子発生量予測式を構
築すること、３）プロセスを大気化学輸送モデルで表現し、インパクト評価を行うことを目的と
した。 
 
３．研究の方法 
(1)計測手法の開発と整備 
大気中の蛍光性バイオエアロゾルや氷晶核、海洋生態系に由来する物質の分析手法を開発し

た。Bioplorer によるオフライン型でのバイオエアロゾル検出法では、核酸染色には DAPI に加え
Hoechst 試薬を添加する方法を新たに採用することで検出感度を高め、オンライン自家蛍光法と
比較できるようにした。サイクロンを用いて粒子を粒径別捕集する方法も実施したが、回収率の
評価に課題が残り、染色操作と粒子計数を行う金コートメンブレンフィルターに直接大気中粒
子を捕集する方法を用いた。オンライン型の自家蛍光粒子測定装置 WIBS-4A は、2μm サイズの
蛍光性 PSL 粒子で校正し、粒子が存在しない場合の自家蛍光強度信号の変動を 1σ とし、3σ ま
たは 9σ を閾値とした解析を行った。280nm 励起で 310-400nm, 420-650nm の蛍光を発する粒子を
それぞれ Type A, B、370nm 励起で 420-650nm の蛍光を発する粒子を Type C と呼び、複合的な蛍
光を発する粒子を AB, AC, BC, ABC と定義し、いずれかの蛍光を発した粒子の合計を蛍光性粒
子と表記する。氷晶核計測のための大気中粒子のフィルター捕集では、粒径を区分しないバルク
方式に加え、Mini-MOUDI 多段サンプラを用いて、粒径別の捕集も実施した。氷晶核計測には、
水滴凍結法に基づいた実験系である CRAFT（Tobo, 2016）を採用したが、北極海のような氷晶核
の数濃度が低いことが予測される領域においても氷晶核の定量計測ができるように、CRAFT に
よる氷晶核の計測精度や検出下限を評価して改良した（Tobo et al., 2019）。海洋物質分析では、
粘着性があり凝集体となって海表面に滞留しやすい酸性多糖類がゲル状になったプランクトン
滲出物である TEP の測定法に加えて、同様なゲル状粒子であるタンパク質性物質 CSP の計測手
法を開発し、校正・定量法も合わせて確立した。HPLC による植物プランクトン色素やフローサ
イトメトリーによるバクテリアの測定も実施した。時空間変動を解析するための基礎量として、
大気エアロゾルのハイボリュームエアサンプラへの捕集と主要イオン・EC/OC 分析、大気オゾ
ン・一酸化炭素濃度連続測定を行った。また、表層海水の栄養塩濃度やクロロフィル a(Chl-a)現
存量の測定データを使用
した。 
海洋表層からの海塩粒

子およびその有機エアロ
ゾル量をオンラインで計
算できるように大気化学
輸送モデルを改良した(Ito 
et al., 2020)。続いて、エア
ロゾルによる放射効果を
オンラインで計算できる
ように大気化学輸送モデ
ルを改良した (Ito et al., 
2021)。最後に、氷晶核数濃
度とそのヴェゲナー‐ベル
シェロン過程による雲放
射効果を計算できるよう
に大気化学輸送モデルを
改良した。 
 

 

図 1. MR18-06Leg4 航海（上）、MR19-03C 航海（下）の航跡と、
後方流跡線解析による気塊分類。 



(2)航海  
 海洋地球研究船「みらい」の MR18-06Leg4 航海（2019 年 3 月 6 日～25 日、タヒチ・パペーテ
～清水）および MR19-03C 航海（2019 年 9 月 29 日～11 月 10 日、八戸～北極海～八戸）を主な
研究調査対象とした（図 1）。大気の後方流跡線解析から、MR18-06Leg4 航海は、大陸の影響が
無視できる洋上大気計測期間（P1, 3/6-18）と、アジア大陸の影響が増した期間(P2, 3/19-24)に大
別された（図 1 上）。大気中 PM2.5 中の有機炭素、海塩、非海塩性硫酸塩の質量濃度割合は、P1
では 38%, 30%, 25%であったのに対し、P2 では 48%, 18%, 26%であった。3/12-14 には強風で海
塩と有機物が海洋表層から大気へと巻き上げられた可能性が示唆された。海洋表層の栄養塩濃
度は赤道域(EQ)で高く、その北部(NP)で低く、黒潮続流域(KR)で再上昇した。 
一方、MR19-03C は、アジア大陸の影響が大きい期間(P1:9/30-10/6, P5:11/3-7), ベーリング海・

チュクチ海のローカルな影響が大きい期間(P2: 10/7-9, P3:10/28-11/2), 北極海上の大気計測期間
(P3; 10/10-27)に大別された（図 1 下）。P1、P5 では有機炭素（15-22%）、硫酸塩（28-48%）が主
成分であったが、P2, P3 では海塩が 76-88%と高く、海洋起源エアロゾルが卓越した。P5 では土
壌起源やバイオマス燃焼の影響が Ca2+やレボグルコサン濃度の上昇から示唆されたが、他期間
では小さかった。 

 
４．研究成果 
(1)MR18-06Leg4（太平洋）：海洋バイオエアロゾルの同定と起源解析 
 MR18-06Leg4 では、WIBS-4A によっ
て検出された 1μm 以上の蛍光性粒子数
濃度は P1 で約 30 個/L(全粒子の 1.3%)
であった。図 2 は、WIBS-4A による Type 
A、B、C 粒子（図 2a）、Type AB、AC、
BC、ABC 粒子（図 2b）の個数濃度を、
Bioplorer（DNA 核染色法）の測定結果と
比較したものである。2 つの方法から得
られた個数濃度間の相関係数は、P1 と 2
の両方で、Type A、B、C 粒子について
非常に高い（R>0.80）ことがわかった。
WIBS-4A からの蛍光粒子の個数濃度と
DNA 核染色によって同定された生物起
源蛍光粒子の間に強い相関があること
から、WIBS-4A での自家蛍光に基づく
オンライン測定でも、バイオエアロゾル
の変動の検出が可能であることが確認
された。図 2aから、WIBS-4AからのType 
A、B、C 粒子の総数濃度は、Bioplorer か
ら同定されたバイオ粒子とほぼ同じ範
囲であったことがわかる。図 2b より、
複数のバンドで蛍光を発する粒子（Type 
AB, AC, BC, ABC）については、WIBS-
4Aからの個数濃度が Bioplorerからの個
数濃度より小さいことがわかる。検出サ
イズ範囲や 3σ 閾値付近の検出度など、
2つの測定方法の違いに伴う不確実性が
大きいことも考慮しつつ、両測定値は約 2 倍の範囲内で一致したと結論づけた。 
 海洋表層の Chl-a、CSP の濃度は、栄養塩濃度の 2 つのピークに対応し、KR 領域と、EQ 領域
で上昇した。一方、バクテリアと TEP 濃度の変動は、EQ 域で高濃度となったが、KR 域で大き
な増加は見られなかった。先行研究では、植物プランクトンの存在を示す Chl-a と、植物プラン
クトンの滲出物から生成される TEP の間に良好な相関があると報告されているものがあるが、
今回の太平洋・外洋域での解析結果では、Chl-a や CSP の変動を制御する要因は、バクテリアと
TEP の変動を制御する要因とは異なることが示唆された。我々の結果からは、栄養制限条件下で
は基礎生産とは対照的に TEP 生成が増強されるため、中程度の相関（R≒0.4）にとどまるもの
と考察された。一部の珪藻やピコシアノバクテリアの場合，栄養不足の水域で TEP 生産が増加
することが報告されているが、本研究の TEP/Chl-a の比の値は、実際に NP 領域で高く、栄養塩
が制限された状態の植物プランクトンでは、細胞あたりの TEP 生産が高いことが示唆された。
一方、CSP 濃度は、特に KR 領域で Chl-a 濃度と強い相関を示したが（R: 0.81）、CSP と TEP 濃
度の相関は弱かった（R: 0.43）。このことから、CSP は TEP とは異なる要因や循環動態（分解な
ど）に支配されている可能性が示唆される。 
 上記の結果を踏まえ、大気バイオエアロゾルと海洋生態系活動の指標との相関から、バイオエ
アロゾルの起源を解析した。その際、風による海洋表層からの巻き上げ効果を考慮すべく、風速
(WS)を海洋生態系活動の指標に乗じた値との相関を評価した。WIBS-4A での蛍光特性別の評価
では、Type A+C 粒子の個数濃度は、風速とバクテリア濃度の積（R: 0.80）および風速と TEP 濃

 
図 2. WIBS-4A での蛍光性粒子（タイプごと）と
Bioplorer によるバイオ粒子の変動の比較。 



度の積（R: 0.85）と強い相関を示した。Type B の個数濃度と風速とバクテリア濃度の積（R：0.83）、
WS と TEP 濃度の積（R：0.92）の相関係数は、Type B 粒子の個数濃度と WS のみ（R：0.36）、
またはバクテリア濃度のみ（R：-0.26）、TEP 濃度のみ（R：-0.62）との相関係数より高かった。
これらの結果から、海洋上の大気バイオエアロゾルの形成では、TEP とバクテリアが主要な因子
であることが示唆された。海洋表層に存在する有機物が、風によって、波飛沫の一部として大気
中に巻き上げられ、生物起源有機物（TEPs など）またはバクテリアとの凝集体からなるバイオ
エアロゾルが形成されたと考えられた。 
 以上に述べた相関解析の結果から、直交回帰直線によって、P1 の海上大気中の全蛍光性粒子
数濃度 y（Type A、B、C、AB、AC、BC、ABC 粒子を含む；≒バイオエアロゾル）を導き出す
予測式を構築した（図 3）。 
 

y (個/L) = (0.076±0.014)×[TEP, μg XGeq L-1]×WS (m s-1) + (5.4±4.1) (R: 0.88) (1) 

y (個/L) = (0.0052±0.0013)×[バクテリア, cell μL-1]×WS (m s-1) + (9.3±4.8) (R: 0.80) (2) 

y (個/L) = (20.0±19.0) - [Chl-a, mg m-3] - WS (m s-1) + (0.29±25) (R: 0.47) (3) 

ここで、[TEP]、[バクテリア]、[Chl-a]は、P1 期間の表層海水中の TEP、バクテリア、Chl-a の濃
度である。大気中バイオエアロゾル数濃度と Chl-a 濃度の相関係数は、大気中バイオエアロゾル
数濃度と TEP またはバクテリア濃度の相関係数より低いが、Chl-a データは TEP またはバクテ
リアのデータより容易に入手できるので、式（3）は式（1）、（2）より有用性が高い。これらの
式は、太平洋外洋上のバイオエアロゾル数濃度を推定し、有機エアロゾルの詳細な組成評価やエ
アロゾル特性評価を行う目的で使用できる。また、バイオエアロゾル量の推定に他のパラメータ
表現が使用されている大気化学輸送モデルの検証のためにも用いることができる。以上の結果
は Kawana et al. (2021)に詳述されている。 
 
(2)MR19-03C（北極航海）：海洋バイオエアロゾルと起源、INP との関係性 
 北極航海 MR19-03C では、ベーリング海で Chl-a 現存量が 1.0mg/m3 程度まで高まり、TEP と
CSP の間の正相関が高く、秋季ブルームの状況を捉えたものと考えられた。とくにベーリング海
峡北部（70°N 付近）を通過した 10/9-10, 10/28 に、Chl-a, TEP, CSP すべてが極大を示した。P2-4
の期間のデータについて、WIBS で測定された蛍光性エアロゾルと各種海洋生態系因子の相関を
解析したところ、MR18-06Leg4 と同様に 1-2.5μm の粒子の場合のほうが 2.5μm 以上の粒子の場
合よりも相関係数が高い傾向が見出された(R=0.77～0.86)（表 1）。相関係数は風速を考慮しない
場合の値(R=0.42～0.71)より高かった。 
 INP 数濃度（サイズ区分していないバルクの数濃度）は P2-4 の期間で NINP,-30℃の値で 2-22 個
/L の範囲であった。INP と蛍光性粒子との間の相関係数は、NINP,-24℃と、1-2.5μm、2.5μm 以上の
蛍光性粒子との間で、いずれも 0.6-0.8 程度と高く、主要な成分である Type A, B についても同様
であり、蛍光性粒子の一部が INP と対応している可能性が示唆された。P1, P5 のデータも加えて
も相関係数の結果に大きな差はなかった。 
さらに、海洋生態系因子と INP の間にも強い正相関が見出された。風速を考慮した場合で、

TEP, CSP, Chl-a と NINP,-24℃との相関係数は 0.74, 0.79, 0.74 であった。このように、海洋生態系因
子・大気蛍光性バイオ粒子・氷晶核数の三者の間でどの組み合わせでも高い相関係数が得られた
ことから、NINP,-24℃は海洋生物起源物質の影響を強く受けていることが示唆された。 
 MR19-03C では、Mini-MOUDI 多段サンプラを用いて捕集された試料を分析することで、0.056
～10μm のサイズ区分における氷晶核数濃度を調べた。その結果、ベーリング海における氷晶核
の多くは、1μm 以上の粒子であったことが確認された。 
 また、過去に実施した北極航海(MR16-06; 2016 年 8 月 22 日～10 月 5 日、八戸～むつ)につい
ても、INP 濃度と蛍光性粒子濃度（この場合のみ 9σ を閾値として利用）およびエアロゾル成分

 

図 3. 西太平洋低緯度域における大気バイオエアロゾル数濃度と(a)海洋表層の TEP 濃度と
風速の積、(b)バクテリア数と風速の積、(c)Chl-a と風速の積との間の相関。 



濃度との比較を行った。ベーリング海上で観測された高濃度の INP に着目し、トレーサーと複合
的な解析を行ったところ、高温(>-15℃)で形成する INP 数濃度 NINP,-15℃には、シベリアの大規模
な森林火災の長距離輸送に加えて、海洋生態系からの起源物質も影響していることが示唆され
た。 
なお、MR19-03C では、INP に加えて CCN についても同時に計測された。CCN 数濃度は P2-4

期間で 36-139 個/cc(過飽和度 0.4%)であった。時空間変動の傾向としては、INP 数濃度と正相関
し、CCN/INP 比は 1000～10000 程度の範囲であった。CCN と INP が同時に計測され、活性化パ
ラメータなどの詳細な情報が合わせて得られた事例は現在でも非常に少なく、数値モデル等の
評価にとって重要な知見となる。 
 
(3)数値モデルを用いたバイオ粒子の重要性評価 
大気化学輸送モデルを用い、海洋表層から供給される海塩粒子、その有機物含有量およびその

氷晶核数濃度の分布を算出し、観測データに対するバイオ粒子の重要性を評価し、雲・放射への
インパクトを計算した。 
数値モデルの感度実験結果からも、北極海域の観測結果で示されている有機エアロゾル濃度

の上昇および氷晶核数濃度の上昇が推定された。2016 年の北極航海（MR16-06）については、こ
れらの上昇は主に、森林火災起源物質が海上にまで広がった影響であることが推定された。一方、
2019 年の北極航海（MR19-03C）では、2016 年より後の秋の季節時期の観測であったこともあ
り、森林火災の影響は小さく、氷晶核数濃度の上昇は、海洋生物起源物質の影響を強く受けたも
のと推定された。この数値モデルの推定結果は、(2)で述べた MR19-03C の観測データの解析結
果と整合的である。 
このように、北極海上大気において、有機エアロゾル濃度や氷晶核数濃度の上昇、およびヴェ

ゲナー‐ベルシェロン過程等によって雲放射効果へ与えるインパクトの観点で、陸上由来物質と
海洋生物起源物質のどちらが重要であるかは、解析の期間によって異なることが分かった。また、
両者の寄与を合わせて評価することが重要であると示唆された。今後の展望としては、海洋大気
で観測された氷晶核数濃度をより正確に再現するために、陸上および海洋由来のエアロゾルの
影響を、それぞれのトレーサーを用いるなどして、より正確に見積もることが重要と考えられる。 
 
 

表 1. MR19-03C 北極航海の P2-P4 期間における海洋生態系因子と大気中蛍光性粒子、およ
び氷晶核数濃度の間の相関係数。 

    FL particles 

  
  

FL 
1-2.5µm 

FL 
>2.5µm 

Type A 
(>2.5um) 

Type B 
(>2.5um) 
 

Type C 
(>2.5um) 
 

Type AB 
(>2.5um) 
 

Type BC 
(>2.5um) 
 

TypeABC 
(>2.5um) 
 

Arctic-Bering                  
TEP×WS2 0.86 0.68       

 
CSP×WS2 0.77 0.46       

 
Chl-a×WS2 0.79 0.55       

  NINP, -18C 0.45 0.65 0.36 0.62 0.09 0.36 0.51 0.34 

  NINP, -24C 0.79 0.68 0.58 0.70 0.44 0.39 0.37 0.62 

  NINP, -30C 0.64 0.75 0.76 0.86 0.68 0.59 0.57 0.48 
 

  Bioindicators 

  TEP×WS2 CSP×WS2 Chl-a×WS2 

Arctic-Bering       

NINP, -18C 0.21 0.20 0.17 

NINP, -24C 0.74 0.79 0.74 

NINP, -30C 0.45 0.43 0.41 
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