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要旨

黄砂粒子は海域や陸域へと沈着することで，植物プランクトンの増殖などの一次生産

に寄与し，二酸化炭素循環系を通じて気候へと影響を与えている．黄砂粒子の沈着による

生態系・気候への影響を評価するためには沈着量を知る必要がある．沈着量推定には浮

遊粒子の濃度と沈着速度から間接的に計算する方法が広く用いられている．この推定は

沈着する粒子が浮遊粒子と同じ（似た）ようなものであるという前提が置かれる．しかし

ながら，浮遊粒子と実際に沈着した粒子の類似・相違についての検証はこれまでにほと

んど見られない．黄砂粒子が海洋へ沈着することによる影響を正しく評価するためには，

沈着粒子と浮遊粒子の類似点・相似点についての知見は不可欠である．

また，黄砂はエアロゾルとして太陽放射を散乱・吸収することで，または雲核や氷雲の

氷結核として機能することで気候へと影響を与えている．しかし，その効果は定量的な不

確かさが大きいと見積もられている．その主な原因はエアロゾルの時空間的な分布が複

雑であることに加え，エアロゾルの組成や混合状態が大気の放射へどのような影響を与

えるかについての知見が不足していることである．そのため，大気放射のモデル計算で

はしばしば均質な混合状態を仮定する．しかし，そのシミュレーションによる結果と実

測による結果には大きな隔たりがあるのが現状である．したがって，様々な地域，気象条

件，エアロゾルの起源・組成を考慮した実測による結果を積み重ね，これらの関係性を明

らかにしていく必要がある．



ii 要旨

さらに，大陸を離れた黄砂粒子は海洋大気や汚染大気の影響を受け，その性質を変化さ

せる．生態系や気候への影響をより正確に議論するために黄砂粒子と海塩粒子や汚染物

質との内部混合状態が粒子の沈着や放射に対してどのように影響するのかを把握する必

要がある．

本研究では，春季の黄砂時に九州西岸において採取された浮遊粒子について電子顕微

鏡を用いて個別粒子の形状特徴と元素組成を分析した．浮遊粒子の分析結果を用いて，実

際に乾性沈着した粒子との比較，そして，大気の後方散乱係数，エアロゾル濃度との比較

を行い，粒子の物理・化学的な特性が乾性沈着過程に及ぼす影響と大気の散乱に及ぼす影

響を考察した．

2010年から 2012年の春季，計 3回の黄砂が観測された時に九州西岸域天草において

浮遊粒子と沈着粒子を採取し個別粒子分析を行った．分析の結果に基いて，鉱物粒子と海

塩・硫酸塩の混合状態，および粒径分布を比較した．海塩や硫酸塩と混合した浮遊粒子の

割合は 47-67%であったが，沈着粒子では 15-26%であった．沈着粒子の中で海塩や硫酸

塩と混合した粒子の割合は浮遊粒子に比べ明らかに少なかった．また，個々の粒子中の鉱

物成分，海塩成分および硫酸塩成分の重量比の比較の結果，沈着粒子では浮遊粒子に比べ

て鉱物成分の重量比が高かった．浮遊粒子のモードサイズはおよそ 2-3 µmであり，沈着

粒子の 3-5 µmに比べてやや小さかった．しかし，浮遊粒子の粒径分布に対し，粒径に応

じた重力沈着速度によって重み付けを行いモードサイズを比較すると，実際に沈着した

粒子のモードサイズと近い値になった．これらのことから，本研究の結果によって粒子サ

イズは沈着を決定する上で重要なパラメーターであることが裏付られ，また，海洋大気中

における浮遊粒子と沈着粒子の組成の違いから，正確な沈着フラックスの推定には海塩

との混合による沈着粒子成分の変化を考慮する必要があること示唆された．

地表付近における大気の後方散乱係数とエアロゾルの濃度や組成との関係性について
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2011年から 2015年の春季に九州西岸で調査を行った．後方散乱係数はシーロメーター

を用いて観測波長 905± 5 nmの条件で計測した．0.3 µm以上の粒径別の粒子数濃度は

光散乱式粒子計測装置を用いて計測した．観測期間中に浮遊粒子試料を 8回採取し，電

子顕微鏡の分析によってエアロゾルに対する鉱物，海塩との混合が考えられる鉱物粒子，

海塩，硫酸塩，すす，フライアッシュの組成を得た．相対湿度が 70%未満で黄砂の影響

が強い条件では，エアロゾルの組成の違いに関わらず後方散乱係数とエアロゾルの体積

濃度との間に強い相関が見られた（R2 = 0.76）．湿度が 70% を超えると，単位体積濃

度あたりの後方散乱係数には大きなばらつきが見られるようになった．相対湿度およそ

90%の条件において，硫酸塩やすすといった人為汚染物質の割合が高い場合と海洋起源

の粒子が多い場合が見られた．海塩粒子の割合が高い大気の後方散乱係数は，陸域起源の

鉱物粒子やすすなどの粒子の占める割合が高い大気に比べて数倍高かった．また，人為汚

染物質の粒子の占める割合が高い 2ケースでは，大気の後方散乱係数は組成が似ている

のにも関わらず，湿度が低い場合に比べてわずかに高い程度の場合と 4倍程度になる場

合とが見られた．また湿度が高い条件においてはエアロゾルの組成が似ていても体積-粒

径分布の違いによって後方散乱係数に違いが見られた．これらの結果は，乾燥条件におい

ては大気中のエアロゾル粒子濃度が後方散乱係数，すなわち大気の散乱の強さを決定す

る重要な要素であること，他方，湿潤条件ではエアロゾルの組成やサイズ分布が後方散乱

係数に影響することを示している．

本研究によって，同一黄砂時の沈着粒子の粒径分布と浮遊粒子から推定される粒径分

布は似ていたが，元素組成や混合状態に違いがあること見出された．また，乾燥大気の散

乱の強さは，エアロゾル濃度によって大まかに決定され，湿潤大気では海塩や硫酸塩など

の吸湿性の高い粒子の組成や，特に 1 µmよりも小さな粒子による大気の散乱への寄与が

大きくなる可能性が示唆された．
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2 第 1章 序論

1.1 エアロゾル粒子としての黄砂

エアロゾルとは空気を分散媒とした粒子状物質の分散系を指し，しばしば構成する粒子

自体を指す場合もある．エアロゾルの分類には様々な基準が用いられる．例えば発生源の

違いによって，自然発生源エアロゾルと人為発生源エアロゾルに分類される．または粒子

のサイズによって，微小粒子や粗大粒子に分類されることもある．気象学の分野では，エ

アロゾル粒子は雲の重要な凝結核や氷結核として働くため，粒子の大きさによって小核，

大核などに分類される場合もある (小倉, 1984)．これらの分類は，エアロゾルをどのよ

うに取り扱うかによって適宜用いられるべきである．エアロゾル粒子は数 nm（10−9 m）

から数 mm（10−3 m）まで数桁に及ぶ粒径範囲をとる（図 1.1）．一般的には自然発生源

のエアロゾルは機械的な破砕などのプロセスにより発生し，1 µmを超えるモードを持つ

ため粗大粒子に分類される．一方，発生時にはガス状物質として排出され，大気中で粒子

状物質に凝集する人為起源エアロゾルは 1 µmほどの大きさまで成長することはなく，微

小粒子に分類される．エアロゾル粒子の例を図 1.2に示す．このようにエアロゾルは多種

多様なサイズや形をしており，花粉や植物片なども含まれる．

黄砂（Asian dust）は中国の黄土高原やゴビ砂漠，タクラマカン砂漠などの乾燥地帯や

半乾燥地帯を発生源とするダストエアロゾルである．黄砂の発生源について図 1.3 に示

す． 中国の北西部から北東部，モンゴルにかけての地域は中緯度高圧帯に属し，気候的

に乾燥地帯である．近年は土地利用の変化から砂漠地域が拡大している．黄砂はこのよう

な乾燥地域において大気不安定解消のために発生する低気圧に伴う強風によって大気中

に巻き上げられ，上空数 kmまで到達し，偏西風によって風下に運ばれる．巻き上がった

ダスト粒子が風下へと移流拡散しながら沈着する（気象）現象を黄砂と呼ぶ．本研究中で

は黄砂とは現象，黄砂粒子は黄砂に含まれるダスト粒子と区別する．
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黄砂は発生源の中国やモンゴルをはじめ，韓国や日本など国境を飛び越え，北大西洋域

まで到達するが，条件が整うと地球規模の気流によって地球を一周以上する場合がある

(Uno et al., 2009)．また，黄砂の発生頻度や規模には季節的な違いがあり，特に，冬の

終わりから春季にかけての移動性高気圧・低気圧影響によって，日本への移流が多くな

図 1.1: エアロゾルのサイズ分布や二次粒子の成長過程 (Buseck and Adachi,

2008)．

図 1.2: 様々なエアロゾルの走査電子顕微鏡写真 (Gieré and Querol, 2010)．
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図 1.3: a)中国北西部から北東部の黄砂発生源における砂漠化の状況; b)黄砂

の発生フラックス (Zhang et al., 2003c)．

る．発生源付近においては，粒子の濃度も非常に高く，飛来する頻度も高いことから人畜

へ甚大な影響を与える場合がある．被害としては，視程の低下，日射量の低下，交通への

影響，ヒトや動物への健康影響などがある．

一方で黄砂には自然界において重要な役割を持つ一面がある．黄砂に含まれる成分が

陸域や海域へと沈着することによって，生態系や，気候へ影響を与えている（図 1.4）．

1.2 黄砂粒子の乾性沈着

黄砂粒子が陸域や海域に沈着することによって，生態系の二酸化炭素循環を通じて気候

へと影響を与えている (Martin, 1990; Chadwick et al., 1999; Okin et al., 2004; Wang

et al., 2012a)．海洋，特に HNLC（高栄養塩低クロロフィル）海域に対するダスト粒子
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図 1.4: ダスト粒子のライフサイクル（Cornell University ウェブ

ページ（URL:http://www.geo.cornell.edu/eas/PeoplePlaces/Fac-

ulty/mahowald/dust.htm）より引用）．

の沈着の影響は Martin (1990)によって確立された鉄仮説として知られている．代表的

な HNLC 海域としては北太平洋亜寒帯域や東部赤道太平洋および南極海が挙げられる

（図 1.5）．このような海域では，陸域から河川を通じた生物利用可能な鉄の不足が植物

プランクトンの増殖を制限している．この鉄仮説の確立から，鉄の散布による植物プラ

ンクトンの応答などをはじめとした様々な実験や観測が行われるようになった．例えば，

Moss Landing海洋研究所のグループによって太平洋赤道域（IronEx I, 1993; IronEx II,

1994），南極海（SOIREE, 1999; SAGE, 2004），大西洋（EisenEx, 2000; EIFEX, 2004）

などの地域で 1993 年から 2005 年までに合計 11 回の鉄散布実験が行われた (Boyd et

al., 2007)．このような実験の結果，鉄散布に対する応答がプランクトンの種によって異

なることなどが明らかになった．また，ダスト粒子中の鉄などの成分の溶解性に関する研

究も盛んに行われている (e.g. Shi et al., 2008, 2012)．特に，近年では大気中の人為起源

物質との混合によるダスト粒子の変質が，鉄の溶解性にどのような影響を与えるのかに

非常に大きな関心が集まっている (e.g. Srinivas et al., 2012; Hsu et al., 2014; Srinivas

et al., 2014)．
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図 1.5: A:世界の海洋における栄養塩（硝酸塩）の濃度分布; B:クロロフィル

濃度の分布 (Gledhill and Buck, 2012)．

黄砂粒子の海洋への沈着については，中国の黄海や東シナ海への沈着が議論されてい

る (e.g. Tan et al., 2012; Wang et al., 2012a; Hsu et al., 2013; Guo et al., 2014)．こ

れらの研究の結果，中国やモンゴルなどで発生したダストのうちおよそ 5% 程度が中国

の近海に沈着しており，年間でおよそ 18 g m−2 で沈着していることや，沈着した鉱物成

分のうちわずか 1.5%が生物利用可能な鉄を含んでいたこと，黄砂の沈着が植物プランク

トンの増殖発生の引き金となり得ることなどが確認された．しかしながら，このような粒

子の沈着による影響を評価する研究において沈着量は直接測定したものではなく，大気

中の浮遊粒子の濃度と沈着速度から間接的に算出されることが多い．黄砂粒子は自然発

生源のエアロゾル粒子であり，日本における観測でも粒径は 1 µm以上にモードサイズを

とる場合が多い (Ma et al., 2001; Mori et al., 2003; Zhang et al., 2003b)．このような

大きさの粒子になると，重力沈降の影響が大きく支配的となり，沈着フラックスは浮遊粒
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子の濃度と，重力沈降速度で計算することができると考えられる (Seinfeld and Pandis,

1996a)．しかしながら，これまでに浮遊粒子と実際に沈着した粒子の違いについて詳細

に検証された例はこれまでに報告されておらず，解決すべき課題である．

これまでこの検証がなされなかった主な理由は，沈着粒子の捕集と用いられる分析法

の限界によるところが大きいと考えられる．例えば，日本で観測される黄砂粒子の粒径は

1 µm以上にモードを持つ粗大粒子であるが，沈着速度はストークスの沈着速度式からお

よそ 10−2 ∼ 1 cm s−1 程度の速度であり，このような粒径の乾性沈着は非常に時間を要

する緩慢なプロセスである．一方，エアロゾルの定量分析にはイオンクロマトグラフィー

や原子吸光分析法などの総量分析といったバルク的な方法が用いられることが多い．こ

のような方法は黄砂などのエアロゾル粒子の量を正確に定量できる点で非常に有用であ

るが，分析可能な量を得るためには数日から一週間といった比較的長時間の試料採取が

不可欠となってしまう．一方，黄砂現象は数時間から長くとも数日以内の現象であり，長

時間の採取では降水などの影響が懸念されるため，単一の黄砂イベント時の乾性沈着に

よる影響評価という視点においては適していない．

本研究では，走査電子顕微鏡と特性 X 線分析による個別粒子分析手法を用いて，乾

性沈着粒子試料の分析を行った．この方法は粒子一粒一粒を分析する手法であることか

ら，ごく微量の試料についての分析が可能である．電子顕微鏡を用いた粒子の個別分析

は浮遊粒子についてこれまで数多く報告されており，浮遊粒子の研究について有効な手

法として確立されている (e.g. Okada et al., 2001; Okada and Kai, 2004; Zhang et al.,

2003a,b)．この方法を用いれば，黄砂の乾性沈着のような比較的緩慢な過程の試料につい

ても分析が可能となる．また，この手法を用いることで，個々の粒子について元素組成や

形状特徴について浮遊粒子と沈着粒子とを直接比較することができる．沈着粒子と浮遊

粒子の違いの検証には，大気中から海洋や陸域へ沈着する黄砂粒子の影響を評価する上
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で重要な意味がある．

1.3 黄砂の散乱への寄与

電磁波の総称を放射と呼ぶ．電磁波はその波長によって様々な名称があるが，地球の放

射に関しては紫外線から可視光線，赤外線，そしてマイクロ波にかけてが重要である．地

球の放射に係わる電磁波を発生源別によって，太陽からの太陽放射，大気と地表面が出

す放射を地球放射に分けられる．太陽放射の 99%以上は 4 µm以下の短い波長領域であ

り，一方で地球放射は 3 µm以上の波長であるため，前者を短波放射，後者を長波放射と

区別する場合もある (浅野, 2010)．

放射は大気中を伝播する際に，大気を構成する物質により散乱・または吸収されること

により減衰する．この散乱または吸収による放射の減衰を消散と呼称する．この消散に関

わる要素としては，空気分子や，その他のガス状物質およびエアロゾル（雲粒，水滴を含

む）がある．図 1.6に示すのは，IPCC第四次報告書にまとめられた大気中のガス状物質

および粒子状物質の放射影響の相対的な寄与率である．大気放射への正の強制力として二

酸化炭素やメタンなどのガス状物質が挙げられるが，エアロゾルは主に負の放射強制力，

すなわち地球の冷却化に寄与している．しかしながら，図 1.6に示される通り，エアロゾ

ルの放射強制力の推定には大きなばらつきが見られる．これはエアロゾルの時空間的な

分布が複雑であることや，組成情報の不足などが原因として考えられている (Hansen et

al., 1997)．

黄砂を含むエアロゾルは太陽放射および地球放射を消散することで気候に影響を与え

ている．エアロゾルの太陽・地球放射への影響は，そのプロセスから直接効果と間接効果

に分けられる（図 1.7）．直接効果はエアロゾル粒子自身が放射を散乱・吸収して放射収支

に影響し，間接効果はエアロゾル粒子が凝結核や氷結核として作用し雲物理過程に影響
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図 1.6: 大気中の気体および粒子状物質の放射強制力 (IPCC-AR4, 2007)．

図 1.7: エアロゾルの放射影響（直接効果と間接効果）(Goosse, 2015)．

する．

黄砂は，大気中では太陽放射の散乱や雲核・氷雪核として機能し，気候に影響を与えて

いる．黄砂が訪れる晩冬から春にかけて，日本には通常の大気とは異なり，特に粗大粒子

が数十倍，時には数百倍もの粒子が浮遊しており，大気の放射は大きく変化したものにな

ると考えられる．黄砂が空間的にどの程度影響を地域に与えているかについては，水平的

な黄砂現象の広がりについての知見が少ないため未解明な部分が多い．観測によって黄
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砂の影響でどの程度放射場が乱されているかを議論することが重要である．

黄砂をはじめとするエアロゾルの放射特性は，エアロゾルを構成する粒子の性状に依

存している．本研究では，電子顕微鏡を用いて個々の粒子の化学組成や，形状特徴，エア

ロゾルとしての組成と大気の放射を比較した．これまでには，粒子の成分としてバルク分

析が広く用いられてきたが，本研究では個別分析の立場から粒子の放射への寄与を議論

した．このことは，粒子の物理・化学的な特性が放射へどのように寄与するのかについて

の知見を広げ，エアロゾルの放射影響評価についての不確かさの解消に貢献できると考

えられる．

1.4 海洋大気中における黄砂の変質

黄砂は発生源地域から離れ，海洋大気中に曝されると，海塩や水蒸気の影響で黄砂粒子

の性状が変化する．中国沿岸部において観測される黄砂粒子はその大半が発生源におけ

る成分と一致したのに対し，西日本で観測される黄砂粒子は海塩成分（Na，Cl）や汚染

物質の指標となる硫黄（S）が頻繁に検出された (Zhang et al., 2003a,b)．中国沿岸域で

観測される黄砂粒子からは，およそ 10-25%の範囲で Sが検出されたが，これは非黄砂時

において中国北京市内で観測された鉱物粒子からの検出頻度に比べかなり低い値であっ

た (Zhang and Iwasaka, 1999)．一方，西日本沿岸域における黄砂時の鉱物粒子からは

Na，Cl，Sなどの元素が 80%を超える高い頻度で検出された．中国沿岸域の黄砂粒子か

らは Na，Cl，Sなどの元素の検出頻度は低く，黄砂粒子は発生源における組成に近いと

推定された (Zhang et al., 2003a)．これらのことは海洋大気に曝される以前の黄砂粒子

は発生源での状態に近く，海洋大気や汚染大気の影響が少ないことを示唆している．

また，黄砂を含む気団と汚染物質を含む気団の混合状態についてはその不均質性が報

告されている．例えば，大陸から離れる以前では黄砂を含む気団と汚染物質を含む気団
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とが隔離されていたが，日本においての観測ではある程度混ざっていたケースも報告さ

れている (Uematsu et al., 2002; Matsumoto et al., 2003; Zhang et al., 2005b, 2006)．

黄砂は大気不安定解消のために発生する移動性の温帯低気圧の寒冷前線を追うような形

で移流拡散している．汚染物質は温帯低気圧が率いる 2つの前線のうち温暖前線の背後

で，寒冷前線前方の暖域と呼ばれる領域に多く含まれる．暖域の空気は比較的湿潤であ

り，大気は南～南西から北～北東と緩やかに移動する．一方，寒冷前線後の空気塊は移動

速度が暖域に比べて速く，西から東へと移動していく．これら 2つの気団（暖域および寒

冷前線後）の移動の特徴はそれぞれ異なっており，完全に混合することはない．このよう

なことから，黄砂を含む空気塊と汚染物質を含む空気塊とは不均質な混合が生じると考

えられる．

黄砂粒子は海洋大気中を移動する間に海塩や水蒸気の影響を受ける．この過程は黄砂

の沈着過程や沈着後への影響や，光学的な特性も変化させるために重要である．東シナ海

や日本海を超えて日本に到達する際にも海洋大気による変質が考えられる．例えば，日本

においては海塩成分と内部混合している黄砂粒子は 60%以上の割合で観測されることが

多い (e.g. Zhang et al., 2003b)．

黄砂は中国内陸部乾燥地域を発生源とし，日本や北太平洋，時には地球を一周以上する

ことが知られている (Uno et al., 2009)．日本や北大西洋，アメリカ西岸域などの異なる

地域での黄砂濃度の測定において，その粒径分布のモードサイズがどの地域においても

ほとんど同じであることが明らかにされた (e.g. Andreae et al., 1986)．またサハラダス

トについても同様な結果が報告されている (Maring et al., 2003)．例えば，中国沿岸域

と西日本の観測を比較では海塩との混合度合いに依らずモードサイズは 3-4 µm 前後で

あった (Zhang et al., 2003a,b)．また日本において採集された黄砂粒子について，水透析

法を用いた粒径の観察が行われ，その結果中国発生源から西日本に到達する間に粒径が
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図 1.8: 黄砂粒子が海洋大気中において拡散する途中に海塩粒子との混合によ

る大きさの変化および重力沈着の働きの模式 (Zhang et al., 2005a)．

0.4-0.8 µm程度成長していることが確認された (Zhang and Iwasaka, 2004)．このよう

な結果から Zhang et al. (2005a)は黄砂粒子の粒径分布は海塩との混合により，移動距

離に依存せずに維持されるというメカニズムを提唱した（図 1.8）．このような海塩と鉱

物粒子の混合は大気中での粒径分布に変化を与える要因の 1つであり，浮遊粒子と沈着

粒子との違いが生じる要因となり得る．

一方，水蒸気は黄砂の光学的な特性に変化を与える．一般にエアロゾル粒子の光学的な

特性は，粒子のサイズや形状，化学組成によって著しく変化する．海洋大気は陸上の大気

に比べ水蒸気を豊富に含んでいることから，黄砂粒子に対して影響を与える．通常，黄砂

粒子の形は『非球形』や『不規則な形状』と表現されることが多いが，水蒸気の影響で水

の膜に覆われれば，黄砂粒子本来の形状から変化してしまい，放射特性が異なってくる．

黄砂の光学的特性の正確な評価のためには，水蒸気または湿度による粒子の変質特性を

捉えることが重要である．また，黄砂粒子や，海塩粒子，汚染物質エアロゾル粒子の湿

度に対する変質特性は大きく異なっている (Tang et al., 1996; Tang, 1997; Tang et al.,

1997; Liu et al., 2008; Li et al., 2014; Denjean et al., 2015)．更にこのような異なる粒

子群は大気中を複雑な外部・内部混合状態で存在しており，それらの違いによる放射影響

については未だ未解明な部分が多い．
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これらのことから，大陸を離れた黄砂粒子が海洋大気中に曝されることによる変質は，

黄砂粒子の性状を変化させ，粒子の沈着や，放射への寄与に変化を与えることが考えられ

る．エアロゾルの沈着や放射寄与といった物理過程は，個々の粒子の性状を統合した結果

である．個別粒子の立場から得られる海洋大気中における黄砂をはじめとするエアロゾ

ル粒子についての性状やその変化は，沈着や放射という物理的な過程を考察する上で重

要な意義を持つ．

1.5 本研究の目的

黄砂をはじめとするエアロゾル粒子は陸域や海域へ沈着することで生態系へ影響を与

えている．黄砂の沈着量の推定は生態系や，生態系の二酸化炭素吸収のサイクルを通じて

気候に与える影響の評価をする上で非常に重要な情報である．黄砂の沈着量の推定には

大気中の濃度と沈着速度から計算するという間接的な方法が用いられることが多い．し

かしながら，実際に沈着した粒子と浮遊粒子との違いについて詳細に検討されていない

のは重要な問題であると考えられる．

また，エアロゾルは放射を散乱・吸収することで気候に影響を与えている．時空間的な

分布や組成情報についての知見の少なさから，エアロゾルの放射影響については大きな

不確かさを孕んでいる．特にエアロゾルの組成が，大気の散乱にどのように寄与するのか

を明らかにすることは，エアロゾルの放射強制力の不確かさの解消に貢献すると考えら

れる．

更に，黄砂粒子は大気中を輸送される間に，海塩や人為汚染物質と混合し，その性状が

変化することが知られている．このような大気中における粒子の変質，内部混合状態が沈

着過程や大気放射に与える影響については未解明な部分が多い．

本研究では，黄砂粒子の生態系への影響や気候への影響を考察する上で重要な基礎的な
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情報として，黄砂粒子の乾性沈着と散乱特性について個別粒子の立場からの研究を行っ

た．粒子試料は九州西岸域において，大陸からの移流が予測される空気塊から採集した．

採取した粒子試料は，走査電子顕微鏡によって形状特徴や元素組成を分析した．また観測

サイトでは浮遊粒子の濃度や，大気の散乱の強さを示す後方散乱係数を継続的に観測して

いる．これらの観測の結果と，電子顕微鏡による粒子の個別分析の結果の比較を行った．

以上のことから，本研究において以下の 2つの目的を定めた．

1. 九州西岸で同一黄砂時において採取された浮遊粒子と沈着粒子のサイズや組成の

類似・相違について，電子顕微鏡を用いた個別粒子分析の立場から検証する．

2. 異なる湿度条件下で採取された浮遊粒子試料について，電子顕微鏡を用いた個別

粒子分析の立場から，大気の散乱特性に対するエアロゾル組成の寄与を考察する．
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2.1 研究背景

黄砂の海洋や陸域への沈着は，生態系の維持に必要な栄養素を供給している (Chadwick

et al., 1999)．特に，陸域からの栄養素の供給が乏しい外洋においては，黄砂などのダス

トの沈着による栄養素の供給が植物プランクの増殖の引き金となり得るということが議

論されている (e.g. Wang et al., 2012a)．植物プランクトンの増殖は二酸化炭素循環に影

響を与え，結果的に気候にも影響を与える．そのため，ダストの沈着量を推定することは

大気を介した物質循環が気候に与える影響を評価する上で重要な課題である．黄砂など

のダストの沈着研究の手法として，モデル計算によるシミュレーション，観測データから

の推定，実測などの方法が用いられる．いずれの場合も沈着フラックス（単位時間，単位

面積あたりに通過または沈着する物理量，例えば質量）は

F = C × vd (2.1)

の式で表現される．ここで F は沈着フラックス，C は大気中の濃度，vd は沈着速度を表

している．モデルや観測結果に基づいて計算する方法はこの式の右辺によって間接的に

計算されるため，しばしば間接法（indirect method）や推定法（inferencial method）と

呼ばれる．一方で実測による直接的なフラックスの測定は直接法（direct method）とし

て区別される．粒子の沈着による生態系への影響を評価する場合，当然直接的な方法が理

想であるが，特に海洋への影響など広大な範囲におけるフラックスの実測は現実的でな

い．そのため，多くの場合推定法が用いられる．

モデル計算の中で沈着フラックスがどのように表現されているか，例をあげて説明す

る．ダストなどのエアロゾル粒子の沈着過程を含む様々なモデルが研究・運用されている

(e.g. In and Park, 2002; Liu et al., 2003; Park and In, 2003; Gong et al., 2003)．国内
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のモデルとしては九州大学応用力学研究所の化学天気予報システム CFORS（Chemical

weather FORecasting System，Uno et al. (2003)）や気象庁気象研究所のMASINGAR

(Model of Aerosol Species IN the Global AtmospheRe，Tanaka and Chiba (2005))な

どがある．CFORSではダストの沈着は乾性・湿性ともに組み込まれている．その中で乾

性沈着は，ストークスの重力沈降速度式を用いて計算されている．ただし，このモデル中

には粒子の凝集については無視されている (Uno et al., 2003)．また，MASINGARにお

いても同様に，鉱物粒子の除去過程は乾性・湿性を区別して記述されているが，乾性沈

着は重力沈着とその他の沈着（分子拡散などによる沈着など）を含んでいる．重力沈着

については CFORSと同様にストークスの重力沈降速度式によって沈着速度を求め，沈

着量を決定している (Tanaka and Chiba, 2005)．ダスト粒子は一般的には非球形である

が，このようなモデル計算においては粒子の形状を球形と仮定する．このような粒子の形

状の仮定による計算結果への影響は，広域モデルにおいては少ないと見積もられている

(Ginoux, 2003)．

モデル計算によると，世界のダスト発生量は低く見積もったもので 60-360 Tg yr−1，

多く見積もったものでおよそ 3000 Tg yr−1，平均では 1000-2000 Tg yr−1 と推定されて

いる (Judson, 1968; Hidy and Brock, 1970)．発生量は新しい結果ほど多く見積もられ

る傾向が見られた．Duce et al. (1991)のモデル計算の結果によると，年間におよそ 900

Tg m−2 ほどのダストエアロゾルが世界の海洋へと沈着（乾性＋湿性）していると推定

されている．Jickells et al. (2005)の結果によると，年間およそ 1700 Tgが発生し，450

Tgが海洋へと沈着していた．

直接的な沈着フラックスの観測には，自然表面法や代理表面法，渦相関法などが用いら

れている．自然表面法は，植物の葉の表面などに沈着した粒子を分析する方法であり，よ

り自然状態に近い環境試料が得られる (Ruijgrok et al., 1997; Simon et al., 2014)．しか
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し，キャリブレーションやコンタミネーションの観点から実用的でない問題も含んでい

る．一方，代理表面法は，自然表面の代わりにテフロン片や，ビニール，プラスチック製

のボトルなどを沈着表面として利用する方法で，比較的簡便であり，コンタミネーション

の問題も最小限に留めることができることからしばしば用いられる方法である (Inomata

et al., 2009; Hojati et al., 2012; Osada et al., 2014)．しかし代理表面法にも弱点はあ

り，それは乾性沈着過程には沈着表面に依存する過程が含まれており，この過程による違

いを無視するという仮定が必要である．黄砂のような鉱物粒子は 1 µmを超えるような粗

大粒子領域にモードを持つことから，重力沈降の影響が大きく，沈着表面に依存する過

程の影響は少ないと考えられる．渦相関法は超音波風速計を用いた方法微気象学的な方

法であり，温室効果ガスのフラックス測定などに用いられるが，10 Hz もの高時間分解

能での風速と濃度の測定を行う必要があるため，エアロゾルを始めとした大気汚染物質

の測定には適さない．大気汚染物質などに適した方法としては，この渦相関法を応用し

た緩和渦集積法（REA法）があり，近年では硫酸塩などのエアロゾル成分の観測にも用

いられるようになった (Meyers et al., 2006; Myles et al., 2007)．しかしながら，黄砂な

どのダスト粒子に用いられた例は見られない．このように様々な乾性沈着フラックスの

測定方法があるが，ダスト粒子の乾性沈着の実測の報告はわずかに見られる程度である

(Inomata et al., 2009; Hojati et al., 2012; Osada et al., 2014; Niu et al., 2016)．ダス

トの乾性沈着の実測の研究例が少ないのは主に 2つの理由が考えられる．1つは粒子の乾

性沈着は非常に緩慢な過程であり，沈着に非常に時間を要すること，もう 1つは多くの場

合分析に用いられる方法による．

エアロゾル成分の分析にはイオンクロマトグラフィーや原子吸光分析法などのように

成分の総量を分析するバルク的な方法と，電子顕微鏡を用いた個別粒子について分析する

方法がある (e.g. Mori et al., 2002; Wu et al., 2010; Okada et al., 1990; Zhang et al.,
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2006)．バルク的な方法は非常に簡便に行え，定量的なデータが得られるという長所があ

るが，一方で分析する試料がある程度の濃度に達しないと分析することが困難である．大

気汚染物質や黄砂などの試料は短時間の試料採集ではその濃度の低さから，定量下限以

上の量を確保することが難しい．そのためハイボリュームサンプラーと呼ばれるポンプ

で大量に空気を吸引し試料を採集する方法で，数日から数週間という比較的長時間の試

料採集が不可欠である．しかし，乾性沈着試料の採取の場合は自然に沈着する過程を経た

粒子であるから，ポンプで集めることはできない．黄砂のような鉱物粒子の沈着は非常に

緩慢であり，濃度も低いため，必要量に達するのに非常に長い採集時間が必要である．一

方，黄砂や大気汚染物質などが越境輸送するような総観規模の大気の移流に伴うイベン

トは数時間から数日内の現象である (e.g. Husar et al., 2001; Zhang et al., 2006)このこ

とから，長時間の試料採集は複数のイベントを含んでしまう可能性があり，単一のイベン

トに対する評価を行う場合適切でないことがある．しかしながら，このような問題点を持

ちつつも，バルク分析によって得られる総量データは非常に重要である．

一方で，粒子個別分析はこのようなバルク分析の結果に対して重要な補完情報となり

得る．電子顕微鏡を用いた分析では粒子個々の形態や元素組成等を観察できるため，エ

アロゾルの混合状態をより詳細に捉えることが可能となる．エアロゾルの混合状態はエ

アロゾルの組成としての外部混合と，1つの粒子内での組成である内部混合とに区別され

る．バルク分析においてはこの外部混合状態と内部混合状態の区別が平均化されてしま

う．エアロゾルの沈着による生態系への影響や気候への影響を正確に理解するためには

内部混合状態の情報は不可欠である．電子顕微鏡を用いた浮遊粒子に対する個別分析は

これまで数多く行われてきた (e.g. Okada et al., 1990, 2001; Zhang et al., 2003a,b; Li

et al., 2014)．また，電子顕微鏡を用いた方法は個別に粒子を分析する方法であるから，

バルク的な方法で分析しきれないごく微量の試料に対しても有効である．短時間・少量の
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空気の吸引によって採取した試料の分析が可能であり，これは即ち，時間分解能を高め，

単一のエアロゾル移流イベントを捉え議論を行うことができる．一方で，個別分析は非常

に分析に時間を要するために，分析可能な範囲が限られてしまう欠点を持つ．しかしなが

ら，個別粒子についての混合状態や，形状特徴などの情報は，エアロゾルの生態系・気候

への影響を議論する上で重要な情報であると言える．このような電子顕微鏡を用いた個

別粒子の立場での手法は，乾性沈着という非常に緩慢な過程の試料であっても分析可能

であると考えられる．

エアロゾル粒子は大気輸送中に変質する．エアロゾル粒子の変質とは発生した直後の

粒子の状態から，大気輸送過程を経て，様々な粒子状物質やガス状と混合し，その性状が

変化することである．粒子沈着の観点からは粒子の成長過程が重要となる．黄砂粒子は中

国北部やモンゴルなどの乾燥・半乾燥地域で発生し，偏西風によって風下へと拡散されや

がて海洋大気と混合する．日本において観測される黄砂粒子は高い頻度で海塩成分と混

合している (Okada et al., 1990; Zhou and Tazaki, 1996; Zhang et al., 2003b)．海塩粒

子との混合によって，九州西岸域で観測された黄砂粒子はおよそ 0.4-0.8 µm成長してい

た (Zhang and Iwasaka, 2004; Zhang et al., 2006)．しかしながら，粒子が海塩と混合

することによる沈着への影響はモデルなどの計算においては考慮されていない．

これらのことから，同一黄砂時において実際に沈着した黄砂粒子と，浮遊していた黄砂

粒子について個別粒子の立場で比較し，その混合状態やサイズの違いが沈着に与える影

響について議論することを目的とした．これまでにも黄砂のようなダスト粒子の沈着量

の実測は行われてきた (Inomata et al., 2009; Hojati et al., 2012; Osada et al., 2014)．

浮遊粒子については個別粒子の立場からの結果は多いが，沈着粒子についての結果の多

くはバルク的な分析によるものである．本研究では，黄砂時の浮遊粒子と沈着粒子を電子

顕微鏡を用いた個別粒子分析を行い比較した．したがって，本研究によって沈着粒子と浮
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遊粒子の直接的な比較が実現した．これらの情報は，沈着粒子が生態系へ与える影響を評

価する上で重要な情報となり得る．

2.2 方法

2.2.1 乾性沈着粒子の採取

沈着粒子の試料は 2010 年，2011 年，2012 年の 3 月に採集し，それぞれの試料を

Case-1，Case-2，Case-3とした．粒子試料は熊本県天草市天草町大江，天草環境リサー

チユニット AERU（Amakusa Environmental Research Unit, 32◦19′N, 129◦59′E, 35

m a.s.l.）および，ブルーアイランド天草で採取した．図 2.1aに AERUの位置を示した

地図を，図 2.1b に外観の写真を示す．ブルーアイランド天草は AERU からおよそ 500

mほど離れた宿泊施設であり，AERUと観測の条件はほとんど変わらないと考えられる．

これらの観測場所は九州西岸に位置し，西側数十～百 mの距離に海を臨み，北，東，南

に主として農地が広がっている．工場などの人為汚染物質の固定発生源はなく，自動車の

排ガスによる影響も少ない．そのため，大陸由来の空気塊の観測に非常に適した場所であ

ると言える．秋から初冬，そして特に晩冬から春にかけて移動性高気圧・低気圧の総観規

模の気象が支配的となり，大陸内部で発生した低気圧にのって黄砂粒子が輸送される．

乾性沈着試料採取にはバケツ型の乾性沈着ユニット（Case-1）と Sigma-2（Case-2と

Case-3）（VDI）サンプラーを使用した．図 2.2a にバケツ型乾性沈着試料採取ユニット

を，図 2.2b に Sigma-2 サンプラーの写真を掲載する．Sigma-2 サンプラーは乾性沈着

粒子採取用に設計されたサンプラーで，ある程度の降水の影響を抑え，かつ沈着粒子の

再飛散を抑制することができる (VDI, 1997)．バケツ型サンプラーや Sigma-2は AERU

のコンテナ上に設置し，更に Sigma-2 は AERU コンテナ上に鉄製の棒を用いて地上高

約 5 mに固定した． 試料は走査電子顕微鏡観察用の Ti製のグリッド（NisshinEM，目
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(a) AERUの位置 (b) AERUの外観

図 2.1: 天草環境リサーチユニット AERU（Amakusa Environmental Re-

search Unit, 32◦19′N, 129◦59′E）の位置（a）と外観（b）．

(a) バケツ型 (b) Sigma-2サンプラー

図 2.2: 乾性沈着試料採集器具．

隠し板）上に採取した（図 2.3）．導電性確保を確保するため，Tiグリッドは観察試料台

上にカーボンテープを用いて固定した．対象とする鉱物粒子のモードが粗大粒子領域（1

µm以上）に存在することから，サンプリングの時間をおよそ 12-24時間に設定した．サ

ンプリング期間は 2010 年から 2012 年の 3 月，黄砂の輸送が考えられる空気塊を狙っ
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図 2.3: Ti製グリッド（直径約 3 mm）の電子顕微鏡写真．写真は Sigma-2サ

ンプラーを用いて乾性沈着粒子を採取したもの．

表 2.1: 沈着粒子試料の採取開始時刻と終了時刻．

Sampling Time(GMT+09:00)

Dust Event Start Time Stop Time

Case-1 16-Mar-10 14:20 17-Mar-10 15:30

Case-2 21-Mar-11 18:50 22-Mar-11 18:50

Case-3 24-Mar-12 06:15 24-Mar-12 18:15

た．黄砂イベントの予測および判断は化学天気予報システム CFORS(Chemical weather

FORecasting System, Kyushu Univ. (Uno et al., 2003))および光散乱式粒子計測装置

（Optical particle counter, KC-01D&KC-01E, RION, 以下 OPC）の粗大粒子 (2 µm以

上)の粒子数濃度の上昇を用いた．表 2.1に沈着粒子採集時の記録を示した．
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2.2.2 浮遊粒子の採取

浮遊粒子はカスケードインパクター（Cascade impactors，PIXE inc.）の 1または 2

ステージを用いて採取した．インパクターは慣性力を利用して粒子を粒径毎に分取する

サンプラーである（図 2.4）．粒子は乾性沈着試料と同じく走査電子顕微鏡観察用の Tiグ

リッド上に採取した．採取時間は大気中の粒子数濃度に応じて 0.5-3.0 分の間で採取を

行った．ポンプの採取流量は 1 L min−1 である．1 ステージ，2 ステージの 50% カッ

トオフ粒径は粒子密度 2.3 g cm−3（鉱物の代表的な密度）に対してそれぞれ 0.16 µm，

0.33 µm，または粒子密度 g cm−3（水の密度）に対してそれぞれ 0.25 µm，0.50 µmで

ある．本来は特定の粒径区画毎に浮遊粒子を採取するのがこの器具の目的であるが，本

研究においては鉱物粒子の粒径分布を正しく捉えるために，一段のみで使用し，カット

オフ粒径以上の粒子すべて 1 段のステージに採取した．サンプリング期間は 2010 年か

ら 2012年の 3月，大陸からの空気塊の流入が考えられる時に採取を行った．表 2.2に浮

遊粒子採集期間と気象条件を示した．気象データは AERUにおいて気象計（WXT-520，

Vaisala）の観測を中心に，牛深気象台のデータも補完的に用いた．

2.2.3 個別粒子の分析

粒子は走査電子顕微鏡 (ESEM XL-30，Philips)およびエネルギー分散型特性 X線分

析装置 (Sapphire，EDAX)を用いて分析した．乾性沈着粒子はグリッド上全体におよそ

均一に沈着しているため，グリッド（直径約 3 mm）上すべての粒子を分析対象として，

個々の粒子に対して画像解析用の電子顕微鏡写真の撮影および特性 X 線分析を行った．

浮遊粒子の分析では粒子はカスケードインパクターによって採取されたため，グリッド

の一部に集中している．粒子採取部は中心から外側に向かって同心円上に粒子サイズま
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(a) カスケードインパクター (b) カスケードインパクターの模式図

図 2.4: カスケードインパクターの写真と模式図 (Lodge and Chan, 1986)．

表 2.2: 浮遊粒子試料の採集の日時，時間，相対湿度（RH），視程（Visib.），

風向（Dir.）・風速（Spd）．

Sampling (GMT+09:00) RH Visib. Wind

Dust Event Date Period [%] [km] Dir. Spd [m s−1]

Case-1 16-Mar-10 (1)15:12-15:17 46 < 15 WNW 5.1

(2)15:20:15:23 46 < 15 WNW 5.1

Case-2 22-Mar-11 (1)07:23-07:26 73 < 15 WNW 1.9

(2)18:35:18:36 60 < 15 NW 2.1

Case-3 24-Mar-12 (1)06:05-06:06 51 < 10 W 8

(2)09:04-09:05 64 < 10 W 7.3

(3)11:38-11:39 53 < 15 W 7.6

(4)15:14-15:15 46 < 20 WNW 6.6
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図 2.5: インパクター法で採集した浮遊粒子試料の分析領域の選択．

たは密度が小さくなるように採取されている．分析対象の選択はインパクターの採取部

の中心から 5000倍の倍率で連続的に分析領域の写真を撮影．写真に写った領域中の 0.5

µm以上の粒子すべてを形状特徴および元素組成分析の対象とした（図 2.5）．

粒子の形状特徴は画像解析ソフト ImageJを用いて分析した．この方法では写真中の粒

子を選択し二値化処理，平滑化処理を行いピクセルカウントにより粒子の面積と周囲長

を行う．また，粒子形状の楕円近似を行い長径と短径（長径と直行する最長の径）を算出

した．粒子写真または領域画像中に印字されるスケールバーまたは画像のメタ情報から

画像のピクセル数と実際の長さの比 [pixel µm−1]を算出し，得られた粒子の形状特徴情

報を補正した（図 2.6）．補正済みの粒子の面積から，円等価径を算出し，これを粒子の粒

径とした．

試料に入射した電子線のエネルギーの一部が特性 X線として検出される．この X線は

元素に固有のエネルギーを持っており，元素組成の同定と原子量比や重量比といった半

定量的なデータを得ることができる．本研究で用いた特性 X線分析では標準無しの ZAF

補正により，元素組成の重量比を算出した．ZAF補正は（Z）原子番号効果，（A）吸収効
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図 2.6: ImageJ を用いた画像解析，(a) 粒子の選択; (b) 粒子の形状特徴の

計測．

果効果，（F）蛍光励起効果を加味した補正法であり，特性 X線分析における元素の相対

定量法として広く用いられている．この方法では炭素や窒素といった比較的軽元素から

白金や金などの重い元素まで広く分析することができる．本研究では鉱物粒子に多く含

まれるMg, Al, Si, Ca, Feや海塩成分として Na, Mg, S, Cl，硫酸塩の成分として Sを分

析対象の元素とした．その他 KやMoなど微量な元素が稀に検出されることがある．ま

た C や N，O といった原子は過大評価されてしまうため，元素検出の有無のみ記録し，

定量分析は Na以上の原子番号の元素を対象とした．個別粒子の元素組成情報は面分析に

よって加速電圧 20 kV，live time 30-60 s，1000 cps以上の条件で分析を行った．

2.3 結果

2.3.1 気象条件と粒子濃度の変動

図 2.7に気圧の変動及び粒子数濃度の変動の時系列グラフを示す．第一縦軸は単位体積

空気あたりの粒子数濃度（L−1）である．OPCのデータは丸が粗大粒子（Dp ≥ 2.0 µm），

点線が蓄積モード粒子（0.3µm ≤ Dp < 1.0 µm）の濃度をそれぞれ示している．第二縦

軸は気圧（hPa）であり，図中では実線で示している．濃い影は降水の有無を示している
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図 2.7: 試料採集前後の粒子数濃度と気象の変動．黒丸および破線は 2 µm以

上の粗大粒子および 0.3-0.5 µm の蓄積モードの数濃度，実線は気圧

の変化をそれぞれ表している．濃い陰付きは降水の有無，薄い陰付き

は乾性沈着試料の採取を表している．また，矢印で浮遊粒子使用の採

取を示した．

が，降水の量・強度は示していない．薄い影は乾性沈着粒子の採集を示している．また，

矢印で浮遊粒子試料の採集を示した．図 2.8にはそれぞれのケース毎の代表として午前 9

時の天気図と，後方流跡線（NOAA HYSPLIT online model）の結果を示した．

Case-1では 3月 15日の午後に低気圧の通過に伴う降雨が観測された．粒子数濃度は降
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図 2.8: 試料採集時の後方流跡線（NOAA HYSPLIT online model）と地上

天気図 (北海道放送 HBC専門天気図)．

水によって低下したが，降水直後に蓄積モード粒子の数濃度が急激に上昇している．粗大

粒子は降水中に濃度の上昇が見られ，降水直後の上昇は見られなかった．低気圧通過後，

気圧の上昇とともに蓄積モードの粒子数濃度の変動は小さくなった．粗大粒子は 16日午

前 4時から 6時にかけて上昇し，その後緩やかに低下したが，その後高気圧の影響下に

ある期間を通じて比較的高い濃度を維持していた．沈着粒子は 3月 16日から 17日にか

けておよそ 24時間採集した．浮遊粒子は乾性沈着粒子採集期間中に 1度採集した．採集

期間中の粒子数濃度は粗大・蓄積モードともに大きな変動は見られなかった（図 2.7(a)）．
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Case-2では 3月 20日の午後に気圧の谷の通過に伴う降水が観測された．降水の前後

で粒子数濃度は蓄積モードでは減少したが，粗大粒子では増加した．降水による除去率が

粒径範囲ごとに変わらないと仮定すると，粗大粒子の粒子数濃度上昇は非常に大きかっ

たと考えられる．22日から 23日にかけて気圧の上昇にともなって粒子数濃度が上昇した

が，とくに粗大粒子の濃度上昇が顕著であった．粒子の採集は気圧の変動が低下から上

昇に変わった後から行った．浮遊粒子の採集は沈着粒子採集期間内に 2回行った．粒子

採取中に弱い雨（1.5 mm h−1）が観測されたが，Sigma-2による粒子採集には影響しな

いと考えられる．また，粒子採集中は粗大粒子の濃度が比較的高い値を維持していた（図

2.7(b)）．

Case-3では 3月 23日の午前から断続的な降水が観測された．降水中の粒子濃度の変

動は，蓄積モード粒子の変動が非常に顕著で，大きく減少し，降水後に急激に上昇した．

一方で，粗大粒子の変動は降水中および降水の前後でそれほど大きくなかった．気圧の

上昇が始まり，高気圧接近時，粗大粒子の数濃度の上昇は，蓄積モード粒子濃度の上昇と

比べると数時間遅れで，短時間で増加し減少した．その後，蓄積モード・粗大粒子濃度と

もに穏やかに減少していった．粒子の採取は，低気圧通過後の粗大粒子増加の後、緩やか

に減少するときに採集した．浮遊粒子の採集は乾性沈着試料の採集期間中に 4回行った

（図 2.7(c)）．

3つケースに共通する特徴として，春季の移動性の低気圧に伴う前線，または気圧の谷

の通過後の高気圧接近中の空気塊に粗大粒子の粒子数濃度が見られた．このような粒子の

変動傾向や気象との関係性はこれまでに多く報告されているものと同様であった (Bates

et al., 2004; Hatakeyama et al., 2004; Zhang et al., 2005b; Huang et al., 2010; Ogata

et al., 2011)．また，沈着粒子採集時の後方流跡線解析の結果ではいずれのケースでも中

国の北部やモンゴルなどの乾燥地域からの空気塊であった．これらのことから，沈着粒子
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図 2.9: SEM写真の例と EDXスペクトル．（a）nox-mixture（海塩成分，硫

酸塩成分ともに含まない鉱物），（b）Na-containing（海塩成分を含む

が硫酸塩成分は含まない鉱物），（c）Na&S-containing（海塩成分と硫

酸塩成分を共に含む鉱物），（d）S-containing（硫酸塩成分は含むが海

塩成分は含まない鉱物）．

および浮遊粒子の両試料に黄砂時のダスト粒子が含まれていると考えられる（図 2.8）．

2.3.2 元素組成の比較

鉱物粒子の定義はその粒子の元素組成に Alと Siを含むものと定義した．この定義は

黄砂粒子の主な成分としてアルミノケイ酸塩が含まれていることに基づいている (Fan et

al., 1996; Okada and Kai, 2004)．また鉱物粒子の内部混合状態を調べるために鉱物成

分（Al，Si），海塩成分（Na）と硫酸塩成分（S）を区別し、それらの組み合わせから鉱物

粒子を nox-mixture（海塩成分，硫酸塩成分ともに含まない鉱物），Na-containing（海塩

成分を含むが硫酸塩成分は含まない鉱物），Na&S-containing（海塩成分と硫酸塩成分を

共に含む鉱物），S-containing（硫酸塩成分は含むが海塩成分は含まない鉱物）の 4つの

グループに分類した（図 2.9）．

Naは海塩粒子の主成分であり環境によって変質しにくい性質であるために，海塩粒子

の指標とした．一方で Sは硫酸塩成分の指標として利用したが，海塩の成分にも含まれ
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る可能性がある．そのため海塩成分としての Sと硫酸塩成分としての Sとを区別する必

要がある．本研究では天草で採取された新鮮な海塩粒子の試料から Naに対する Sの元

素組成比（ S
Na ' 0.052）を算出した．この結果は分析する機器によって異なるために，実

際に粒子を分析する装置と同じ機器を用いて評価する必要がある． S
Na の値が 0.052未満

の場合は海塩成分としての S，0.052以上の場合は硫酸塩と海塩の成分が混合していると

判断した．Naや Sはそれぞれ海塩や硫酸塩の主成分であると同じく，鉱物の成分として

も検出され (Wu et al., 2012)，これらの元素は発生源近くの中国の北西部では比較的少

ない値である (Zhang et al., 2003b; Okada and Kai, 2004)．海塩や硫酸塩と混合してい

ない鉱物粒子は，大気輸送中に混合せずに試料採取場所まで到達し，これはつまり発生源

での成分のままであると考えられる．

鉱物粒子の元素組成に従って分類した粒子数の割合を図 2.10に示す．浮遊粒子のうち

海塩・硫酸塩との混合が見られない非混合粒子の割合は 19-38%であり，Case-3で最も

低く Case-2で最も高かった．沈着粒子では，非混合粒子の割合は浮遊粒子に比べて高く，

62-80%の粒子が海塩または硫酸塩の成分と混合していなかった．海塩成分との混合が考

えられる浮遊粒子の割合は 47-68%で，天草で採取された粒子のおよそ半分以上が海塩の

成分と混合しているという結果であった．一方で，海塩成分と混合している沈着粒子の割

合は 15-26%程度であった．海塩成分は含まず硫酸塩とのみ混合している粒子の割合は浮

遊粒子で 9-15%，沈着粒子で 8-12%であった．硫酸塩成分と混合した浮遊粒子と沈着粒

子で大きな差は見られなかったが，海塩成分と混合した粒子の割合は浮遊粒子の方が高

いという結果であった．この結果は，非混合粒子の方が沈着しやすい可能性を示す．

次に個別粒子ついての元素の定量的な比較について記述する．EDXを用いた元素分析

では個別粒子の元素情報について組成（半定量的）データが得られる．分析の結果から

[Al+Si+Fe]，[Na]，[S]をそれぞれ鉱物成分，海塩成分，硫酸塩成分として，図 2.11の上
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図 2.10: 鉱物粒子分類の結果，Non-mix，Na-cont.，Na&S-cont.，S-cont.は

非混合粒子，海塩成分との混合粒子，海塩と硫酸塩成分との混合粒

子，硫酸塩成分との混合粒子を表す．D-1，S-1 はそれぞれ Case-1

における沈着粒子と浮遊粒子の試料であることを示している．D-2・

D-3，S-2・S-3も同様．

段（a，b，c）にそれら 3成分の重量比を三角ダイアグラムとして示す．図中の黒いダイ

ヤは沈着粒子，白抜きの黒丸は浮遊粒子を示す．また図 2.11の下段（d，e，f）には沈着

粒子の鉱物，海塩，硫酸塩成分の合計に対する鉱物成分の相対度数を示す．埋め込まれた

図は浮遊粒子についての同様の結果を示している．全ケースにおいて共通して，沈着粒

子は鉱物成分の割合が非常に高かった．Case-1から Case-3で鉱物成分の割合が 80%を

超えるもの（
[Al+Si+Fe]

[Al+Si+Fe+Na+S] ≥ 80%) の相対度数は沈着粒子でそれぞれ，95%，92%，

90%と非常に高い割合で，浮遊粒子では 56%，83%，45%とばらつきが見られた．さら

に沈着粒子中には海塩成分や硫酸塩成分を全く含まない（
[Al+Si+Fe]

[Al+Si+Fe+Na+S] = 0%）粒子
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図 2.11: 上段：鉱物粒子中の 3成分（鉱物成分 [Al+Si+Fe]，海塩成分 [Na]，

硫酸塩成分 [S]）の相対重量．下段：沈着粒子に対する鉱物成分

[Al+Si+Fe]の割合の度数分布，埋め込まれたグラフは同 Caseの浮

遊粒子についてのグラフ．

も含んでおり，割合はそれぞれ 67%，62%，80%であった（図 2.10）．Case-2は浮遊粒子

の混合比も小さく，海塩や硫酸塩との混合はあまり進んでいなかったが，沈着粒子では海

塩成分 [Na]と硫酸塩成分 [S]，浮遊粒子では硫酸塩成分 [S]の割合に大きなばらつきが見

られた．Case-1と Case-3では浮遊粒子で海塩成分 [Na]の割合のばらつきが大きかった．

2.3.3 粒径分布の比較

次に沈着粒子と浮遊粒子の粒径分布について記述する．一般的にエアロゾルの粒径分

布については対数正規分布または指数分布（Jungeの分布則）などを前提とするが，本研

究中では沈着粒子，浮遊粒子ともに対数正規分布であることを仮定する．すなわち，粒子

の総数を Nとすると，

N =

∫ ∞

−∞
n(lnDp)dlnDp (2.2)
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で表され，これは実際の観測データではしばしば

N =

∫ Dpmin

Dpmin

n(logDp)dlogDp (2.3)

で表される．すなわち数-粒径分布（number-size distribution）は，

n(logDp) =
dN

dlogDp
(2.4)

と，表現できる．

粒径分布の範囲は 0.5から 10.0 µmで，区切りは 0.5，1.0，1.5，2.0，3.0，5.0，10.0

µm とし，沈着粒子と浮遊粒子について，非混合粒子（NMX），海塩成分または硫酸塩

成分と混合した粒子（MX）およびすべての鉱物粒子（Total）に分けて粒子数粒径分布

を作成した．図 2.12に結果を示す．非混合粒子（NMX）に対してモードサイズは沈着，

浮遊粒子でそれぞれ，Case-1で 5.0-10.0 µm，1.0-3.0 µm（図 2.12，aと d），Case-2で

3.0-5.0 µm，2.0-3.0 µm（図 2.12，bと e），Case-3で 1.0-5.0 µm（特に 3.0-5.0 µm），

2.0-3.0 µm（図 2.12，cと f）であった．沈着粒子では明らかに 5.0 µm以上の粒子が目

立つが，特にその傾向は Case-1において顕著であった．一方で，浮遊粒子では 5.0 µm

以上の粒子はそれほど多く見られなかった．5.0 µm以上の粒子の大気中での数濃度はよ

り微小な粒子に比べて低いが，サイズに対する重力沈降の影響が大きくなるためである

と考えられる．

どの Caseにおいても沈着粒子についてすべての鉱物粒子（Total）は非混合粒子のモー

ドサイズと近く，Case-1，Case-2，Case-3においてそれぞれ 5.0-10.0 µm，3.0-5.0 µm，

3.0-5.0 µm であった．混合粒子（MX）では沈着粒子，浮遊粒子それぞれ，Case-1 で

5.0-10.0 µm，2.0-3.0 µm，Case-2では 3.0-10.0 µm，2.0-3.0 µm，Case-3では 5.0-10.0

µm，2.0-5.0 µmであった．どの Caseにおいても混合・非混合粒子ともに沈着粒子の方
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図 2.12: 沈着粒子 (a, b, c)と浮遊粒子 (d, e, f)に対する非混合粒子（NMX），

海塩成分または硫酸塩成分と混合した粒子（MX）およびすべての鉱

物粒子（Total）の数-粒径分布．区切りは 0.5，1.0，1.5，2.0，3.0，

5.0，10.0 µm．（g, h, f）は，浮遊粒子の粒径分布（d, e, f）に対し

て，沈着速度による重み付けを行った結果．
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が大きなモードサイズであった．特に混合粒子のモードサイズは 5.0 µm以上にあった．

このような粒径範囲において海塩成分との混合による粒子の成長が重力沈降による沈着

速度の増加が顕著であることが知られている (Zhang, 2008)。鉱物粒子全体に対する非混

合粒子が占める割合が高いことから，混合によって 5.0 µm 以上に成長した粒子は少な

かったことを示している．混合の有無に関わらず，5.0 µm以上の粒子はより小さい粒子

に比べて重力沈降によって効率的に除去される．もしも，鉱物粒子の多くが 5 µmまたは

それ以上の粒径に成長したならば，鉱物粒子全体のモードサイズは非混合粒子のモード

サイズと一致しないはずである．

浮遊粒子の粒径分布はそれぞれ似たような分布であった（図 2.12，dと eと f）．モード

サイズは Case-1で 1.0-3.0 µm（ピークは 1.5-2.0 µm），Case-2で 2.0-5.0 µm（ピーク

は 2.0-3.0 µm），Case-3では非混合粒子は 2.0-3.0 µmで混合粒子で 2.0-5.0 µmであっ

た．5.0 µmを超える粒子の割合は混合・非混合で少ないか、全く見られなかった．モー

ドサイズは沈着粒子と浮遊粒子とで異なったが，どちらにも共通して 3.0 µm以上の範囲

で大きい粒子ほどより海塩と混合している傾向がみられた．

2.4 考察

沈着粒子のモードは 3.0-5.0 µmで，浮遊粒子のモードは 2.0-3.0 µmであった．沈着粒

子は浮遊粒子が沈着の過程を経たものである．この過程を考慮し，沈着粒子と浮遊粒子の

より正確な比較のために，浮遊粒子の粒径分布を沈着速度で重み付けを行った．

dNw =
vd
vm

dN (2.5)

ここで dNw は重み付け後の粒子数，dN は各粒子径階の粒子数，vd は各粒子径階の階級

値（中央値）で計算した沈着速度，vm はモードサイズにおける沈着速度である．沈着速
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度は粒子は球形，層流領域での沈着と仮定し，ストークスの重力沈着速度式から求めた

(Seinfeld and Pandis, 1996a)．

重力沈着速度での重み付け後の浮遊粒子のモードサイズは Case-1 で 2.0-5.0 µm，

Case-2で 3.0-5.0 µm，Case-3で 5.0-10.0 µmとなった（図 2.12）．Case-1において，沈

着粒子と重み付け後の浮遊粒子のモードサイズでは沈着粒子のモードサイズの方が大き

かった．これは採集方法の違いによる影響が考えられる．Case-1の乾性沈着粒子試料は

乾性沈着ユニット（バケツ型）を用いており，Sigma-2サンプラーとは粒子の採取に有効

な粒径領域に違いが出ると考えられる．Case-2では重み付け後の浮遊粒子のモードサイ

ズは 3.0-5.0 µmとなったがこれは沈着粒子のモードサイズと一致が良い結果となった．

Case-3では重み付け後の浮遊粒子のモードサイズは 5.0 µm以上の領域にあり，これは

沈着粒子のモードサイズとほとんど一致した．同様の結果が中国沿岸部青島で採取された

沈着粒子について報告された (Niu et al., 2016)．更に粒子数と粒子から積算体積に換算

した体積-粒径分布についても同様に比較を行ったが，浮遊粒子のモードサイズもより大

きな粒径へと移動した．この結果は粒子の元素組成に比べて粒子のサイズが，沈着を決定

する重要なパラメーターであることを支持するものである．これらの事実は海塩粒子の

密度（2.17 g cm−3）に対して，鉱物粒子の密度（2.6-3.0 g cm−3）が近い値であること

に基づいている．Zhang (2008)によると，10.0 µm以下の鉱物粒子の沈着速度に対して

海塩との混合の割合はそれほど大きな影響を与えない．また，鉱物粒子の周りを薄い水の

膜が覆うことがあるが，その場合も鉱物粒子の沈着速度への影響は小さいと考えられる．

鉱物粒子の元素分析の結果，沈着粒子では非混合粒子の割合は 62-80%で，浮遊粒子の

19-38%に比べて高い割合であった．また，個々の粒子における 3成分（鉱物，海塩，硫

酸塩）の重量比も沈着粒子で高い結果であった．これらの数や重量の割合の違いは浮遊粒

子に比べて沈着粒子の方がより鉱物成分を含んでいたことを示している．鉱物粒子がエ
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アロゾル粒子として発生し，大気中で混合粒子へと変質するのは，海塩成分や人為汚染物

質との混合の結果である．非混合粒子はこのような変質の過程経ずに，すなわち，発生源

での成分の近い状態で大気中を輸送され，沈着したと考えられる．

浮遊鉱物粒子と海塩の混合についてはこれまでに慎重に研究・議論されてきており，海

塩との混合によって鉱物成分の沈着が促進されていることが知られている (Niimura et

al., 1998; Okada et al., 2001; Zhang and Iwasaka, 2004; Zhang et al., 2005a)．海塩と

の混合による粒子の成長は本研究においても確認された．混合によって鉱物粒子がある

一定のサイズよりも大きくなると混合は沈着を促進させ，一方で，ある一定サイズよりも

小さい場合は容易に大気中を長距離移動できる (Zhang et al., 2005a)．これらの結果は

特に 0.5 µm以上の鉱物粒子のサイズが沈着を決定する重要なパラメーターであることに

よく一致する．

これらの結果からは沈着粒子と浮遊粒子ではその組成に違いがあることが推測される．

鉱物粒子の沈着フラックスは混合・非混合粒子を含む粒子のサイズに依存する．粒子の組

成が鉱物成分・海塩成分のどちらが優占するかによって，沈着する成分は大きく異なるこ

とが予想される．つまり，より正確な沈着フラックの推定を行うためには，浮遊粒子の組

成と濃度をもとに計算される沈着フラックス算出法（間接法）には，実際に沈着した粒子

についての情報が含まれる必要がある．これらの違いを無視した計算は海塩成分につい

て過大評価，鉱物成分については過小評価となる可能性がある．

2.5 まとめ

九州西岸域において，同一黄砂時における沈着粒子と浮遊粒子の試料採集をそれぞれ 3

回行った．これらの試料中の粒子について，電子顕微鏡法とエネルギー分散型特性 X線

分析を用いて，粒子の形状やサイズ，化学組成について詳細に比較を行った．その結果，
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浮遊粒子のモードサイズは，沈着粒子に比べてやや小さい結果が得られた．しかし，分析

した浮遊粒子の粒径分布に対して，重力沈降速度による重み付けを行った結果，浮遊粒子

のモードサイズは沈着粒子のモードサイズと近い値になった．これは浮遊粒子の沈着の

決定に対して粒子のサイズが重要なパラメーターであるということを支持している．

また，粒子を化学元素組成に基づいて分類を行い，浮遊粒子と沈着粒子とで分類毎の数

の割合，および鉱物成分の重量比の違いがあることが見出された．沈着粒子では，海塩成

分や硫酸塩成分と混合していない鉱物粒子の割合が優占しており，また，浮遊粒子に比べ

て，各粒子についても鉱物成分の割合が大きかった．これらの結果は海洋に対する鉱物粒

子の沈着フラックス推定する上で，海塩との混合による鉱物粒子の変質を考慮する必要

性があるということを示唆している．
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3.1 研究背景

エアロゾルによる太陽放射の散乱・吸収過程は大気の放射収支に直接的に影響を与え

ている (Hansen et al., 1997)．エアロゾルを構成する粒子の散乱に対する物理的・化学

的な寄与について理解するためには，粒子の大きさや化学組成，水溶性などの性質につい

て詳しく知る必要がある (Houghton et al., eds, 2001)．特に溶解性や吸湿性を持つ粒子

は水蒸気を吸収することによって成長し，大気の放射へ影響も強めている (Seinfeld and

Pandis, 1996b; Tang, 1997)．

エアロゾルの散乱はこれまでにも，モデル計算や野外観測の分野で数多く研究されてき

た．数値計算モデルにおいては，放射の減衰（消散）は光学的厚さとして表現される．光学

的厚さは大気中の物質による散乱と吸収の高度積分によって計算される (e.g. Takemura

et al., 2002; Goto et al., 2011; Dai et al., 2015)．大気中の物質とは，空気やその他のガ

ス状物質，エアロゾルなどが含まれる．このようなモデル計算において，主なエアロゾル

粒子として，炭素性粒子，硫酸塩粒子，鉱物粒子，海塩粒子などが考慮されている (e.g.

Takemura et al., 2002)．吸湿性を持つ粒子については，水蒸気を吸収することによる粒

子の成長を考慮し，消散係数は相対湿度の関数として取り扱われている．また，モデルに

は内部混合状態や外部混合状態が想定されている．このようなモデル計算において，エア

ロゾルの組成についてはしばしば均一な混合状態が仮定される．粒子の形状は非常に重

要な要素であり，例えばすす粒子は大気中での変質より吸湿性を持ち core-shell構造をと

る場合があり，この状態のすす粒子は通常のすす粒子の光学的特性とは大きく異なるこ

とが知られている (Chandra et al., 2004; Moffet and Prather, 2009)．モデル計算にお

いては大気中にサイズや組成など複雑な分布を持って浮遊するエアロゾル粒子の寄与を

いかに表現するかが重要な課題となっている (Zhang and Thompson, 2014)．
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観測の立場では，ライダーやスカイラジオメーター，ネフェロメーターといった大気

の放射測定機器を用いて，地上，船舶および航空機等で行われている (e.g. Hayasaka et

al., 2007; Markowicz et al., 2008; Kitakoga et al., 2014)．これらの大気の散乱や吸収

の実測からは，エアロゾル粒子の温暖化・冷却化効果の評価のための定量的なデータが得

られる．しかしながら，エアロゾルの成分についての分析では多くの場合，バルク的な手

法が用いられる (e.g. Carrico et al., 2003; Liu et al., 2008)．この方法では，エアロゾル

総量についての情報は得られるが，個々の粒子の物理化学的な性状とエアロゾルの光学

的特性との関係性について得られる知見は限られてしまう．エアロゾルの組成や大気中

での変質による放射影響をより正確に記述する場合，このようなバルク的なデータだけ

では不十分であり，粒子個々の形状や化学組成，混合状態の情報が不可欠である．

電子顕微鏡を用いたエアロゾル粒子の研究はこれまでに数多く行われてきた (e.g.

Okada et al., 2001; Zhang et al., 2006)．この方法は粒子一粒一粒について，形状や元

素組成を分析する方法であることから，エアロゾル粒子の化学組成や，内部・外部混合状

態，粒径，形状といった情報が得られる．エアロゾルを介する放射は個々のエアロゾル粒

子の形状やサイズ，化学組成に依存する物理的な過程であるため，個別粒子分析による

情報は大気の放射伝達の評価において重要な知見となる．例えば，Kandler et al. (2007)

は，ダスト粒子の個別分析によって粒子の性質と光学的な特性との関係性を調査した．

この研究によって，理論的な計算結果と実測結果との間に大きな違いがあり，個々の粒

子の組成や形状のばらつきが原因であることが明らかとなった．また，最近の研究では

Denjean et al. (2015)によってサハラダストについて，粒子の放射影響が大きく過大評

価されている可能性を示唆された．これらの研究の結果は，個々の粒子の特性が放射へど

のように寄与するのかに対する情報の不足と重要性を示唆している．このことから，電子

顕微鏡を用いた個別粒子の立場からエアロゾル粒子の特性が放射への寄与を明らかにす
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ることは，エアロゾルの気候影響評価のために重要な意味を持つ．

本研究では，九州西岸において大気の散乱と浮遊粒子の濃度を継続的に測定した．ま

た，様々な気象条件で浮遊粒子を採取し，電子顕微鏡を用いた個別分析によって粒子の形

状特徴やサイズ，内部・外部混合状態について分析を行った．これらの結果について大気

の散乱と粒子の性状との関係について比較を行った．これまでには，放射影響，特に散乱

の強さとエアロゾルの組成の関連性ついてエアロゾルをバルク的に分析し比較する研究

は行われてきた (e.g. Carrico et al., 2003; Liu et al., 2008)．しかし，個別粒子の立場か

らエアロゾルの放射への影響に関する情報は少ない．したがって，本研究によってより詳

細なエアロゾル組成と放射への影響の関連性を議論することができる．これはライダー

などのリモートセンシングを用いた研究や，モデル計算による研究に対しても有用な情

報となり得る．

3.2 方法

3.2.1 シーロメーターの測定原理

対流圏や成層圏内のエアロゾルの挙動についての遠隔計測技術としてライダー（LI-

DAR: LIght Detection And Ranging）観測が行われている．ライダー観測はレーザー

を用いたリモートセンシング技術の一種であり，黄砂や汚染物質などの時空間的な分

布の観測に用いられてきた (e.g. Iwasaka et al., 1983, 2003; Sugimoto and Lee, 2006;

Sugimoto et al., 2015)．図 3.1にライダー観測原理の模式図を示す．ライダーは上空に

向かってレーザーを射出し，エアロゾル粒子や雲などの物質による後方散乱を検出する

ことによって，高度毎の消散（散乱＋吸収）の強さを知ることができる．ライダー観測の

利点はエアロゾルの高度分布を数十 mの分解能でほぼリアルタイムに観測できることで

ある．しかしながら，厚い雲がある場合それよりも上空を観測することが難しい．また，
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図 3.1: ライダー観測原理の模式図 (国立環境研究所のウェブページより

引用)．

一点による定点観測なので同時に水平分布を捉えることはできない．更に，観測される後

方散乱からはエアロゾルの組成を知ることはできないなどの問題点がある．

ある高度 z と z + dz の間の大気から後方に散乱されて，レーザー発射の t (= 2z
c ) 秒

後から t+ dt (dt = 2dz
c )秒後の間に受信されるレーザー光と同じ波長の後方散乱エネル

ギー Pr(z)は，ライダー方程式

Pr(z) = E0
c

2

A

z2
β(z) exp

{
−2

∫ z

0

σ(z′)dz′
}

(3.1)

で与えられる．ここで
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Pr(z) ：ある瞬間（tから t+ dt）の距離 z から返ってくる強度 [W = Watt]

E0 ：有効パルスエネルギー（光学的減衰を含む）[J = Joule = Ws = Watt− second]

c ：光速（ = 2.99× 108 m s−1）

A ：レシーバー口径

z ：距離

exp
{
−2

∫ z

0
σ(z′)dz′

}
：双方向の大気透過率，往復の減衰

である．この方程式中には β(z)と σ(z)という 2つの未知数を含むため，数学的に解析

解を求めることはできない．そのため状況に応じて様々な仮定や近似を用いて計算する

必要がある．実際の観測では距離補正ライダー信号 X(z) = Pr(z)z2 の対数をとり，最

小二乗法によってその傾きを求め，消散係数 σ(z) を算出する．体積後方散乱係数 β(z)

と消散係数 σ(z)との関係は次式で表される．

β(z) =
1

s
σ(z) (3.2)

この sをライダー比と呼ぶ．ライダー比としては経験的に 20-50程度の値が用いられる．

3.2.2 後方散乱係数の測定

熊本県天草市天草町大江，天草環境リサーチユニットAERU（Amakusa Environmental

Research Unit, 32◦19′N, 129◦59′E, 35 m a.s.l.）において，大気の散乱の強さを表す後

方散乱係数とエアロゾル濃度を計測した．観測期間は 2011年から 2015年までの 3月か

ら 5月である．本研究では大気の後方散乱はシーロメーター (CT25K, Visala)を用いて

測定した．シーロメーターは対流圏中の雲の分布を測定するために開発されたライダー

の一種である．測定に用いる波長は 905±5 nm であり，これは近赤外線域に入り，若干

の水蒸気の影響が考えられるが，大気エアロゾルのサイズと近い波長である．そのため後
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図 3.2: シーロメーター CT25Kの写真．

方散乱係数の変化から混合層の高度だけでなく，エアロゾルの測定にも用いられる (e.g.

Markowicz et al., 2008)．検出可能な高度範囲は 0-7500 m（a.g.l.），空間分解能は 15-30

m，時間分解能（平均時間）は 15-120 sで調整可能である．本研究中の観測では空間分解

能 30 m，時間分解能 120 sで測定を行った．レーザーの光源はインジウム・ガリウム・

ヒ素（InGlAs）ダイオードを用いており，レーザーの拡散は ± 0.53 mradである．反射

レーザーの検出器は two identical silicon avalanche photodiodes(APDs)であり，これ

は測定波長である 905 nm周辺で感度が良い．レシーバーの検出視野（FoV）は極めて狭

く（0.66 mrad），これは多重散乱の影響を抑制する．

CT25Kは特殊なレンズデザイン（single-lens）により，ゼロ高度からの測定を比較的
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正確に行うことができる．CT25K のレーザーダイオードは 20-25 ℃に保たれるように

設計されており，20◦C 以下になると発熱することで温度が維持される．レーザー光源

は 905 nmを用いているが，この値は気温によって 0.25 nm K−1 の割合で変動する．こ

の変動は水蒸気の吸収帯に近づく可能性があるために重要なパラメータである．また，

CT25Kの信号は水蒸気によって高度とともに大きく減衰することが考えられるために，

湿度の影響に注意を払う必要がある．減衰補正した信号強度 S は以下の式で表される．

S = CBT 2
r (3.3)

ここで Cは機器による定数でライダー定数とも呼ばれる．B はレイリ―散乱とエアロゾ

ルの後方散乱係数の和である．水蒸気の後方散乱は非常に小さくここでは無視される．Tr

は大気の透過率で

Tr = TRTATH2O (3.4)

で表される．ここで，TR はレイリ―透過率，TA はエアロゾル透過率，TH2O は水蒸気の

透過率である．つまり，射出されたレーザーは大気のガス状物質，エアロゾル，水蒸気に

よって減衰される．

シーロメーターを含むライダーの測定において，定量的により正確な測定を行う場合，

オーバーラップ補正と水蒸気の減衰補正の 2種類の補正を考える必要がある．オーバー

ラップ補正は測定原理上生じるオーバーラップ現象による影響を補正する．オーバーラッ

プ現象はレーザーの射出と検出の際に生じてしまう．射出されたレーザーは上空に向かっ

て伝播し，もしその上空に粒子状物質が存在すると，その濃度に応じた後方散乱が返っ

てくる．この散乱を検出して，後方散乱係数を算出している．後方散乱は入射，つまり射

出されたレーザーの進行方向を θ = 0とした場合の θ = π にあたる方向への散乱である．

しかし，実際には射出や検出範囲はいくらかの幅を持っている．図 3.3にオーバーラップ
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図 3.3: オーバーラップ現象の模式図．

現象の模式図を示す．このように，射出レーザーと検出範囲が完全にオーバーラップされ

ない領域がある高度まで続いてしまう．完全にオーバーラップされる領域とそうでない

領域との後方散乱検出の違いを補正する必要がある．オーバーラップ補正を正しく行う

には観測に用いる機器を使って観測点からの距離ごとのオーバーラップによる減衰率を

測定する必要がある．そのため，大気の状態が可能な限り清浄（つまり減衰の原因になる

粒子状物質がない）で，かつ水平方向に水蒸気の濃度が均一な条件下で測定し，補正値を

定めなければならない．しかしながら，本研究では同一高度の後方散乱係数の相対的な変

動に注目しているため，オーバーラップ現象による減衰の補正は必要ないと考えられる．

一方，シーロメーター CT25Kの測定波長（905 nm）は僅かに水蒸気によって減衰さ

れる．図 3.4 に波長に対する水蒸気の吸収スペクトルを示す．水蒸気は 900 nm 付近に

吸収スペクトルを持つために水蒸気による減衰率も考慮する必要がある．水蒸気に対す
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図 3.4: 水蒸気にによる吸収スペクトル (Markowicz et al., 2008)．

るレーザーの透過率は可降水量 1 g cm−2 に対して 0.91程度である (Markowicz et al.,

2008)．

本研究ではシーロメーターで観測する後方散乱係数は地上高 30 mのものであり，つま

り双方向（往復）の伝播距離はおよそ 60 mである．この伝播距離 60 mに対して，気温

が 15◦C，湿度が 80%を仮定して可降水量を計算するとおよそ 0.06 g cm−2 程度である．

つまりこのような距離の観測においては水蒸気による減衰はほとんど無視することがで

きる．

3.2.3 エアロゾル濃度の測定

エアロゾル濃度の測定には光散乱式粒子計測装置 OPC(Optical Particle Counter,

KC01-D(2012-2014)および KC01-E（2015），RION)を用いて観測した．この装置はエ

アロゾル粒子を含む空気を吸入し，そのエアロゾル流に対しレーザーを照射し，個々の粒

子から散乱されるパルス状の散乱光を検出することで，パルス数から粒子数を，散乱光か

ら粒径についての情報が得られる．KC01-D および KC01-E は観測サイト AERU に設

置されており，サイトコンテナの屋根のインレットから空気をチューブで導入している．
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測定の設定は流量 2.83 L min−1 で 1分間空気を測定し，粒子数のカウントを行った．測

定粒径範囲は > 0.3 µm， > 0.5 µm， > 1.0 µm， > 2.0 µm， > 5.0 µmの 5段階で

ある．

3.2.4 データの変換と比較

シーロメーターでの観測において，後方散乱係数は高度分解能 30 m ごとに得られる

が，観測サイトにおいて OPCで地上観測している粒子数濃度と比較するために，もっと

も低い高度の結果である 30 m の後方散乱係数を地上の後方散乱係数として考えた．ま

た，環境におけるエアロゾルのような多分散系の場合，後方散乱係数はその粒子の体積濃

度との関係が線形一次に近くなることが知られている (Pinnick et al., 1980)．後方散乱

係数との比較のために，粒子数濃度を観測粒径に応じた体積濃度に変換した．体積濃度

IPVは，

IPV =
π

6

∫ 10.0µm

0.3µm

D3
p n(Dp) dDp (3.5)

と近似できるように算出した．ここでDp は粒子の粒径，n(Dp)は粒径分布を表す．また

粒子数濃度，後方散乱係数，気象データは短時間での変動の影響を取り除くため一時間平

均をとった．

3.2.5 後方散乱効率因子の計算

エアロゾルの光学的特性を観測する場合多くは可視光領域（[360-400]-[760-830] nm），

特に 550 nm の波長の計測機器が用いられる．しかし本研究では後方散乱係数の測定波

長は 905 nm を使用しているため，散乱係数のこの波長に対する感応性を検証する必要

がある．

後方散乱係数は粒子による散乱の強度を表す散乱係数のうち入射角度（θ = 0）に対す
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る後方散乱角（θ = π）の値である．より厳密には散乱角はある程度の幅を持った値と考

えるべきであるが，ここでは簡単のため後方散乱角（θ = π）の場合について記述する．

多分散系の散乱係数 βscat は，

βscat(λ, m̃) =

∫ Dpmax

Dpmin

πD2
p

4
Qscat(x, m̃) n(Dp) dDp (3.6)

で表される．ここでDpmin
，Dpmax

はそれぞれ観測粒径の下限と上限，Qscat は散乱効率

因子（無次元），n(Dp)は粒径分布である．また，λは波長，m̃は複素屈折率で，粒子の

散乱・吸収の強さを表す．x (=
πDp

λ )はサイズパラメーターであり，波長 λに対する粒

子の相対的な大きさを表す．散乱効率因子は幾何的断面積
πD2

p

4 に対する散乱断面積 σscat

の比であり，この値は散乱過程によって散乱されたエネルギーが粒子の幾何学的断面積

に入射するエネルギーの何倍であるかを表す．散乱効率因子は散乱する粒子サイズと入

射する光の波長の比であるサイズパラメーターと，粒子の複素屈折率によって大きく変

化することが知られている．

今回は観測波長をシーロメーターの 905 nm および一般に広く用いられる 550 nm

に設定し，粒子の粒径（サイズパラメーター）の変動に伴う散乱効率因子の変化を

計算した．計算に用いたプログラムは Bohren and Huffman (2008) の Mie コード

（https://code.google.com/p/scatterlib/wiki/Spheres）である．このコードはMie理論

に従ってサイズパラメーターと複素屈折率を指定することで散乱効率因子，または後方

散乱効率因子を計算することができる．

3.2.6 浮遊粒子の採集と分析

熊本県天草市大江のブルーアイランド天草の屋上で，エアロゾル粒子試料の採集を行っ

た．浮遊粒子はカスケードインパクター（Cascade impactors，PIXE inc.）の 1または
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表 3.1: 浮遊粒子採集時における相対湿度（RH[%]），気温（T[◦C]）粗大粒

子および微小粒子の粒子数濃度 Nc,Na[L
−1] および後方散乱係数

BSC[10−4 sr−1 m−1]．

IDa Datetimeb RH T Nc Na BSC

D1 07:00-08:00 24-Mar-12 53 10.6 21 36511 2.7

D2 09:00-10:00 24-Mar-12 53 11.4 25 46429 3.0

D3 11:00-12:00 24-Mar-12 53 11.4 18 16091 2.4

D4 15:00-16:00 24-Mar-12 50 10.0 12 9797 1.9

D5 13:00-14:00 22-Mar-15 66 16.3 49 81395 6.8

W1 06:00-07:00 19-Mar-14 92 17.9 2 31766 5.8

W2 15:00-16:00 26-Mar-14 92 13.7 3 4830 8.0

W3 06:00-07:00 22-Mar-15 90 10.3 18 13577 2.6

a ID のアルファベットは粒子が採取時の湿度が 70% 未満の場合は D，70% 以上

の場合はWで示した．
b Datetime は気象データと粒子数濃度，後方散乱係数のデータの 1 時間平均値の

平均時間．

2ステージを用いて採取した．インパクターは慣性力を利用して粒子を粒径毎に分取する

サンプラーである．粒子は乾性沈着試料と同じく走査電子顕微鏡観察用の Tiグリッド上

に採取した．採取時間は大気中の粒子数濃度に応じて 0.5-3.0分の間で採取を行った．ポ

ンプの採取流量は 1 L min−1 である．1ステージ，2ステージの 50%カットオフ粒径は

粒子密度 2.3 g cm−3（鉱物の代表的な密度）に対してそれぞれ 0.16 µm，0.33 µm，ま

たは粒子密度 1 g cm−3（水の密度）に対してそれぞれ 0.25 µm，0.50 µmである．サン

プリング期間は 2012年から 2015年の 3月，大陸からの空気塊の流入が考えられる時に

採取を行った．表 3.1に沈着粒子採集時データを示す．

採集した粒子試料は走査電子顕微鏡とエネルギー分散型特性 X 線分析装置を用いて，

粒子のサイズや形状，元素組成を分析した．元素組成分析の結果に基いて粒子を鉱物

（Mineral: Alと Siを含むもの），海塩との混合粒子（Mixture: Alと Siと Naを含むも

の），海塩粒子（Sea salt: Naを含むもの），硫酸塩粒子（Sulfate: Sを含むもの），すす
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粒子（Soot: Cを含み，形状にフラクタル性があるもの），フライアッシュ（Fly ash: Si

や Alや Feを含むが形状が球形であるもの），その他（other）に分類した．

3.3 結果

3.3.1 散乱効率因子の計算

図 3.5に粒子サイズ（0から 10 µm）に対する後方散乱効率因子（λ = 905 nm）と一

般的に用いられる（λ = 550 nm）の計算の結果を示す．複素屈折率は粒子の散乱効果・

吸収効果の強さを決める物理量である．複素屈折率の実数部は散乱効果の強さを表し，虚

数部は吸収効果の強さを表す．この複素屈折率の実数部は 1.30-1.96など様々な値が用い

られる．本研究ではエアロゾルの平均値として複素屈折率 m̃ = 1.52− 0.0iの値を用いて

た (Tegen and Lacis, 1996)．虚数部は 0とし，粒子の吸収効果はないものと仮定した．

計算の結果では，どちらの波長においても粒径が 0から 2 µmの間にピークが見られ

た．905 nm（黒線）および 550 nm（灰線）はそれぞれ粒径 1.5 µm，0.75 µmで散乱効

率因子の値は極大値およそ 4.5となった．どちらの波長でも粒径が大きくなるにつれて，

振動しながら振幅をおよそ 2.3前後に収束した．また，粒径が小さいほど，散乱効率の値

に大きな振れ幅が見られた．これは 905 nmの観測波長に対して，1 µm前後の比較的小

さな粒子の散乱係数への寄与の大きさを示す．したがって，放射を評価する際に一般に用

いられる 550 nmの波長による観測に比べると，特に 2 µm以下の粒径分布に考慮が必要

であるが，エアロゾル全体としては比較可能であると考えられる．ただし，式 3.6に示さ

れる通り，散乱係数への寄与は散乱効率因子だけでなく，粒子の断面積や数濃度分布にも

依存することに注意が必要である．
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図 3.5: シーロメーターでの観測波長 905 nm（黒線）と 550 nm（灰線）にお

ける粒径に対する後方散乱係数効率因子の分布．

3.3.2 後方散乱とエアロゾル濃度

地上の後方散乱係数（BSC）とエアロゾル濃度 (IPV)の関係を図 3.6に示す．後方散乱

係数は非常に大きな範囲で変動していた．全体的な傾向として，後方散乱係数とエアロゾ

ル濃度に線形一次の関係が見られる部分と，２量に関係性が見られない部分が見られた．

線形的な関係が見られるのは主に IPVの値が 10× 104 [µm3L−1]以上の領域であり，部

分的には非常に高い相関関係が考えられる．一方で IPVの値が 10× 104 [µm3L−1]を下

回ると，エアロゾル濃度に対して非常に高い後方散乱係数を取る場合があった．これらの

ことはエアロゾルによる散乱の強さは濃度に比例する場合と濃度だけでは決定しない場

合があることを示している．

天草地域におけるエアロゾル濃度，特に黄砂粒子が多く含まれると考えられる 5 µm以

上の粗大粒子の濃度と，潮解性・吸湿性エアロゾル粒子の成長に大きく影響する湿度に
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図 3.6: 後方散乱係数（BSC）とエアロゾル濃度 (IPV)の関係．

よって後方散乱係数とエアロゾル濃度の関係を分類した．単位空気容量あたりの 5 µm以

上の粒子の数濃度 N5.0 によって以下ように分類した．

EX: N5.0 ≥ 25 [L−1]

IN: 10 [L−1] ≤ N5.0 < 25 [L−1]

LO: N5.0 < 10 [L−1]

更に相対湿度 RH = 70%をしきい値とし，

Dry: RH < 70%

Humid: RH ≥ 70%

に分類した．分類した結果を図 3.7に示す．乾燥で粗大粒子の濃度が高い（Dry-Ex）条件

において決定係数の値が最も高く（R2 = 0.76），同じ乾燥条件下で粗大粒子の濃度が低
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図 3.7: 粗大粒子の濃度と相対湿度に応じて分類した IPVと BSCの関係．

くなるにつれて相関が弱くなった（Dry-IN: R2 = 0.55; Dry-LO: R2 = 0.34）．ただし，

Dry-IN，Dry-LOのときの傾きは大きく異なっていた．一方で，湿潤条件ではほとんど相

関が見られないという結果であったが，粗大粒子の濃度がある程度（10× 104[µm3L−1]）

以上高い部分に限定すると，後方散乱係数とエアロゾルの体積濃度との間に相関関係が

見られた．一般的には高いエアロゾル濃度に対して高い後方散乱係数が得られると理解

される．

観測毎の粒子濃度の違いを考慮し，散乱と濃度の関係を比較するため，単位濃度あた

りの後方散乱係数を BSC/IPV で推定した．更にこの値の相対湿度 40% 未満の平均値

で除することで標準化した．相対湿度が 40%以下になると，想定される主要な潮解性・

吸湿性エアロゾル粒子（海塩粒子や硫酸塩粒子）が固相として存在し，吸湿による成長

が起きていないと仮定することができる (Tang et al., 1996; Tang, 1997)．標準化した

BSC/IPVの値が 1に近いということはすなわち，後方散乱係数とエアロゾルの体積濃度
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図 3.8: 単位体積濃度あたりの後方散乱係数（BSP/IPV）と相対湿度の関係．

BSP/IPVは相対湿度 40%未満の平均値で標準化している．また個別

粒子試料採取時のデータを黒い菱型で示した．3 本の破線は Carrico

et al. (2003)の結果の引用で，それぞれ海洋大気，ダストを含む大気，

汚染物質を含む大気における後方散乱係数の相対湿度に対する成長度

を表している．

が比例することを示す．図 3.8に標準化した BSC/IPVと相対湿度の関係について示す．

湿度 70%以下の条件では値が 2よりも小さく，1に近い値であった．この結果は乾燥条

件下では後方散乱係数はエアロゾル粒子の体積濃度によっておおよそ決定されることを

示唆している．一方で，相対湿度が 70%を超えてくると値のばらつきが非常に大きくな

り，比較的大きな値をとるようになった．これは，湿度による影響が均一的なものでな

く，エアロゾルの組成によって大きく異なることを示唆している．

3.3.3 エアロゾル粒子組成の影響（乾燥条件）

相対湿度が 70%以下の乾燥条件下でエアロゾル粒子のサンプル（D1-D5）を採取した．

試料採取時の標準化 BSC/IPVの値は 1に近い値であった（図 3.8）．D1から D4の試料
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はダスト移流イベント時の試料である．D1と D2は低気圧背後の黄砂ピークの直後の大

気であり，D3と D4はその後の粗大粒子の濃度が低下した大気から採取を行った．粒子

濃度の低下に伴い後方散乱係数の値も同様に 2.7− 3.0 [10−4 sr−1 m−1]（D1と D2）か

ら 1.9− 2.4 [10−4 sr−1 m−1]（D1と D2）に低下した（表 3.1）．D5の試料採取時はエア

ロゾル粒子の試料を採取した全 8ケース中エアロゾル粒子濃度は最大であり，後方散乱

係数も乾燥条件下（D1-D5）で最も高い値であった．後方流跡線解析（NOAA HYSPLIT

online model，URL:http://www.arl.noaa.gov/HYSPLIT info.php）の結果では乾燥条

件下の D1-D5の空気塊は主に中国の北西部を起源とすると推定された（図 3.9）．またこ

れらの空気塊の輸送の特徴として，中国北部やモンゴルなどの乾燥地域から天草の観測

サイトまでの比較的長い距離を短時間で移動していた．このような空気塊輸送のパター

ンはこれまでに同地域で行われた研究においても黄砂観測時によく見られた (e.g. Zhang

et al., 2006)．

エアロゾル粒子の組成はケース毎に大きく異なっていた（図 3.10（a））．D1では鉱物

成分を含む粒子がおよそ 40%（非混合 12%，混合 25%）であり，海塩粒子が 50%ほど

を占めていた．ダストの影響が小さくなる D2では鉱物や海塩の割合が低下し，硫酸塩粒

子が 20%を占めていたが，その他の　粒子も多く含まれていた．D3，D4になると，海

塩粒子が大半（D3:76%;D4:94%）を占め，鉱物粒子を含むそれ以外の粒子の割合は小さ

くなった．D1-D4とは異なり，D5ではすす粒子の割合が 55%に達し，鉱物粒子の割合

は 18%であった．

3.3.4 エアロゾル粒子組成の影響（湿潤条件）

相対湿度が 70%を超える比較的湿潤な条件下では，粒子の体積濃度が同じような値で

あっても後方散乱係数の値に大きなばらつきが見られた．同様に標準化した BSC/IPV
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図 3.9: 個別粒子試料採集時の観測サイト上空 1000mの空気塊に対する後方

流跡線解析（NOAA HYSPLIT online model）の結果．星形で観測

サイト（AERU）の位置を示した．

図 3.10:（a）:個別粒子による粒子分類（Mineral，Mixture，Sea salt，Sulfate，

Soot，Fly ash，other）の組成（b）湿潤条件下で粒子試料を採集し

た時の浮遊粒子の体積-粒径分布．
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の値にもばらつきが見られた．このばらつき，またはその幅は相対湿度の増大とともに大

きくなる傾向が見られた．多くの場合，後方散乱係数の値は乾燥条件の場合と比べて大き

くなり，中には 10倍以上になることもあった．W1からW3の試料は，高湿度（90-92%）

の条件で採取された．W3の試料採取時，標準化 BSC/IPVの値は D1-D5の場合に比べ

て僅かに高い程度であった．一方でW1とW2の場合の値は，W3や D1-D5に比べて大

きな値となった（図 3.8）．粒子の個別分析の結果から，W2の試料からはW1やW3に

比べて高い割合（47%）で海塩粒子と混合粒子を含んでいた．それに対してW1 やW3

ではそれらの割合は低かったが，硫酸塩粒子の割合が高かった（図 3.10）．後方流跡線解

析の結果ではW1とW3は中国の中部の沿岸部からの空気塊であり，W2は海洋大気か

らの空気塊であった（図 3.9）．

3.4 考察

比較的乾燥している環境における後方散乱係数の値は粒子の組成や構成に依らない結

果が得られた．この結果は散乱の強さは粒子の濃度のみによって決定されることを意味

している．電解質が少なく，親水性の弱さから大気輸送過程で変質していない鉱物粒子が

溶解する相対湿度はおよそ 94%以上である (Shi et al., 2008; Denjean et al., 2015)．一

方で，海塩は 75%以上の相対湿度で溶解する (Wexler and Seinfeld, 1991)．つまり海塩

と混合することによって，鉱物粒子が溶解する相対湿度は海塩のものに近づくことが予

想される．ケース D1-D4の粒子の構成は海塩や海塩と混合した鉱物粒子の割合が高かっ

たが，その時の相対湿度はおよそ 50%程度と低い値であった（表 3.1，図 3.10）．つまり，

粒子は溶解していない固相として大気中に存在していたと考えられる．D5の場合は相対

湿度がやや高く 66% であったが，粒子の構成は主にスス粒子や鉱物粒子が占めており，

吸湿による溶解の影響は殆ど見られないと考えられる．スス粒子は相対湿度が 63-76%か
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ら溶解し始めることが知られている (Li et al., 2014)．図 3.11に粒子の走査電子顕微鏡

写真を示す．多くの粒子の形状が非球形でイレギュラーな形をしており，これは粒子の

凝集や溶解が起こっていないことを示している（図 3.11（a））．つまり，比較的乾燥した

大気中の粒子の後方散乱係数は，水にコーティングされていない裸の，もしくは溶解し

ていない粒子の散乱によるものであった．少数の（技術的）先行研究において，乾燥条件

下（相対湿度が 40-60% 以下）では後方散乱係数と粒子の体積または質量濃度が比較さ

れており，おおよそ比例（線形一次）の関係が報告されている (Lowenthal and Kumar,

2004; Münkel et al., 2004; Wang et al., 2012b)．

相対湿度が 90% 以上高湿度な条件の場合，海塩粒子や硫酸塩粒子はその吸湿性・潮

解性から液相として，または湿った粒子として存在していることが予想される (Wexler

and Seinfeld, 1991)．実験室による先行研究では，海塩の主成分である塩化ナトリウム

の粒子は，湿度 90% でその成長度が 1.5 くらいの値になることが明らかにされている

(Tang, 1997)．つまり，海塩粒子や，海塩と混合した鉱物粒子，硫酸塩粒子は水蒸気の吸

収によって成長したと考えられる．D1-D5の粒子の様子に比べ，W2の粒子は明らかに

多くの粒子にコーティングの様子が見られ，これらは高湿度下での粒子の溶解と矛盾し

ない結果であった（図 3.11（b-d））．

また，W1-W3の粒子の体積-粒径分布では，W1の時はW2，W3の場合とは異なり，

粒径範囲 0.3-10.0 µmで，二つ山の分布であった．共通のモードである 2.0-5.0 µm，に

加えてW1にはW2およびW3には見られない小さい粒径モード（0.5-1.0 µm）が見ら

れた（図 3.10(b)）．これら 2つのモードを含む粒径範囲（0.5-5.0 µm）の積算体積濃度

を比較すると，W1でおよそ 5.5× 104µm2L−1，W3の場合でおよそ 8.6× 104µm2L−1

で，それほど大きな差ではなかった．つまり，W3に比べてW1では 0.5-1.0 µmの粒子

の体積濃度が高いことが大きな後方散乱係数の原因となっていると考えられる．これらの
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図 3.11: 電子顕微鏡写真の例 (a):乾燥条件下（D1）で採取された試料，（b-d）:

湿潤条件下（W1-3）で採取された試料．

範囲は OPCと Ceilometerの両方の計測波長とで共通して検出可能な粒径範囲である．

W1とW3では潮解性粒子としては海塩粒子は少なく，主要なものは硫酸塩粒子であっ

た（図 3.10(a)）．多くの粒子で Sのみが検出されたことから，硫酸塩粒子は主に硫酸ア

ンモニウムの形で存在していると予想される．これらの粒子は小さな粒子が凝集するこ

とによって蓄積モードサイズまで成長したと考えられる．個別粒子の分析で，形状は球形

なものが多く，また粒径も 1 µmより小さい粒子が多く，これは海塩や海塩と混合した鉱

物粒子よりも小さいと考えられる（図 3.11）．

これらの結果は湿度が高い条件下での後方散乱係数はエアロゾル粒子の組成や，サイ

ズ分布によっても大きく変化することを示している．海塩のように，比較的大きく，散乱

に大きく影響を与える粒子が，高湿度の条件下では大気の散乱に支配的な影響を与えて

いると考えられる．そしてこれらの粒子の成長がさらに影響を強めることが考えられる．
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次に，小さなモード（0.5-1.0 µm）の粒子が，エアロゾルの体積濃度にどの程度寄与す

るのかを検証した．図 3.12(a) に相対湿度に対する標準化した BSP/IPV の値を再掲す

る．さらに，この図には体積濃度分布において，大きなモード（2.0-5.0 µm）に対する小

さなモード (0.5-1.0 µm)の寄与率を

log10

(
PV0.5−1.0

PV2.0−5.0

)
(3.7)

という式を用いて算出した．ここで PV0.5−1.0 および PV2.0−5.0 はそれぞれ 0.5-1.0，

2.0-5.0 µmの粒径範囲の粒子の積算体積を表している．図 3.12(a)ではこの寄与率を色

の変化で示している．丸の色が赤いほど，大きなモードに対する小さなモードの体積濃度

分布に対する寄与率が高いことを示している．また図 3.12(b)には湿度について 10%ご

図 3.12: (a):浮遊粒子の体積濃度に対する 0.5-1.0 µm の粒子の体積の寄与．

カラーで大きなモード（2-5 µm）に対する小さなモード (0.5-1.0

µm)の相対的な寄与率を示した．(b):各相対湿度階（10%毎）にお

ける，小さいモードの寄与率が高いデータの割合．
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との区画でこの寄与率が > 0となるデータの割合を示した．小さなモードの寄与率が 0

より大きくなるようなデータ，即ち，体積粒径分布に対する寄与率が大きなモードと同

等以上になるデータの割合は湿度 60-70%から急激に上昇し，80-90%の区画で最大値お

よそ 40% に達した．言い換えると湿度がおよそ 70% よりも高くなると，小さなモード

の粒子体積の大きなモードの粒子体積に対する割合大きくなるデータが多くなるという

結果であった．これは湿度が高くなると，エアロゾル粒子が吸湿によって小さなモード

（0.5-1.0 µm），つまり蓄積モードまで成長し，体積粒径分布を変化させる可能性を示唆し

ている．また，図 3.5に示されるように観測波長 905 nmにおける小さなモード（0.5-1.0

µm）の散乱効率因子はおよそ 3.04であるのに対し，大きなモード（2.0-5.0 µm）の散乱

効率因子は 2.36 であり，やや小さなモードの方が高い値であった．これらのことから，

高湿度条件下では小さなモードの体積粒径分布に対する寄与率が上昇し，大気の散乱を

強める可能性を示唆している．

3.5 まとめ

九州西岸の観測サイトにおいて，冬季から春季の大気の後方散乱係数と，粒子数濃度を

継続的に計測した．エアロゾルの組成の散乱への寄与を検証するために，個別粒子の試

料を異なる気象条件下で 8ケース採集した．これらの個別粒子の試料は，電子顕微鏡法

とエネルギー分散型特性 X線分析によって解析を行った．湿度が 70%以下の比較的乾燥

した条件下では，組成が異なるにも関わらず，後方散乱係数の値はおおよそエアロゾル

の濃度に比例する傾向が見られた．一方，比較的高い湿度の場合，大気の後方散乱係数は

エアロゾルの組成，とくに海塩などの潮解性を持つ粒子の影響が強く，さらに粒径分布

にも依存する傾向が見られた．これらの結果は，(1)観測波長に比較的近い，海塩などの

潮解性の強い粒子が高湿度条件下で成長することで，大気の散乱に強く影響する可能性，
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(2)乾燥条件時は，後方散乱係数はエアロゾルの組成のいかんを問わず，粒子濃度に比例

する可能性を示唆している．
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黄砂粒子は，自身が太陽放射を散乱することによって，または雲核や氷雲の氷結核とし

て機能することによって気候へと影響を与えている．また，黄砂粒子は海域や陸域へと

沈着することによって，植物プランクトンの増殖などの一次生産に影響を与え，生態系

維持に寄与し，二酸化炭素循環系を通じて気候へと影響を与えている．本研究において

これまでに，主に黄砂時の空気塊から採取した粒子について継続的に研究を行ってきた．

同一黄砂イベント時に，浮遊粒子，沈着粒子を採取し，個別粒子分析の手法を用いて直接

的な比較を行った．また，観測サイトでは晩冬から春季にかけてエアロゾルの粒子数濃度

と大気の後方散乱係数を継続的に観測した．これらの観測データと浮遊粒子についての

個別分析の結果を比較し，次の結果を得た．

4.1 黄砂の沈着粒子と浮遊粒子の比較

海洋生態系への粒子沈着の影響を評価するためには，粒子の沈着量を推定する必要が

ある．多くの場合，モデル計算や観測データから，大気中の粒子濃度と粒径分布に応じた

沈着速度から間接的に沈着量が求められる．これまでのところ浮遊粒子と沈着粒子には

違いがないという前提に基いて沈着量の推定や生態系への影響などが議論されてきたが，

実際に沈着した粒子と浮遊粒子との違いについての検証は行われてこなかった．これは

沈着粒子と浮遊粒子の比較を行う上で重要な意味を持つ．従って本研究において，同一黄

砂時に浮遊粒子と沈着粒子を採取し，そのサイズや形状，元素組成の違いを比較した．

2010年，2011年，2012年の 3月，大陸から黄砂の粒子の輸送が予測されるときに沈

着粒子と浮遊粒子の採取を行った．採取した粒子は，走査電子顕微鏡による形状やサイズ

の分析と，エネルギー分散型特性 X線分析装置による元素組成分析を行った．元素組成

分析の結果をもとに鉱物粒子を海塩や硫酸塩成分との内部混合状態にある粒子と，それ

らの成分との混合していない，非混合粒子に分類した．採取された沈着粒子では非混合粒
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子の割合が高く，浮遊粒子では海塩または硫酸塩成分との内部混合状態にある粒子の割

合が高かった．また，個々の粒子中の鉱物成分，海塩成分および硫酸塩成分の重量比の比

較も行った．沈着粒子では，浮遊粒子に比べて鉱物成分の重量比が優占していた．粒子の

サイズについては，分析した沈着粒子と浮遊粒子の粒径分布を作成し比較した．沈着粒子

のモードサイズに比べて，浮遊粒子のモードサイズは小さかった．しかし，浮遊粒子の粒

径分布に対し，粒径に応じた重力沈着速度によって重み付けを行い比較すると，浮遊粒子

の粒径分布から推定される沈着粒子のモードサイズは，実際に沈着した粒子のモードサ

イズと近い値になった．

これらの結果から粒径が粒子の沈着を決定する重要なパラメーターであること，粒子

の沈着による海洋生態系への影響をより正しく評価するためには，海塩との混合による

沈着の影響，成分の違いを考慮する必要があるということが示唆された．

4.2 浮遊粒子の組成が大気の散乱に及ぼす影響

エアロゾルの大気放射への影響を正しく評価するためには，エアロゾル粒子の形状や

サイズ，化学組成についての知見が不可欠である．しかし IPCC第四次報告書に示され

る通り，エアロゾルの放射強制力については非常に大きな不確かさを孕んでいる．主な要

因の 1つとしてエアロゾル粒子の内部・外部混合状態の違いによってどのような影響が

でるのかについて未解明であることが挙げられる．従って，本研究では西日本西岸域での

後方散乱係数とエアロゾル濃度の比較，および異なる空気塊から採取したエアロゾル粒

子の組成やサイズの寄与について考察した．

九州西岸の観測サイトにおいて，冬季から春季の大気の後方散乱係数と，粒子数濃度を

継続的に計測した．エアロゾルの組成の散乱への寄与を検証するために，個別粒子の試料

を異なる気象条件下で 8ケース採集した．これらの個別粒子の試料は，電子顕微鏡法とエ



70 第 4章 結論

ネルギー分散型特性 X線分析によって解析を行った．湿度が 70%以下の比較的乾燥した

条件下では，組成が異なるにも関わらず，後方散乱係数の値はおおよそエアロゾルの濃度

に比例する傾向が見られた．一方，比較的高い湿度の場合，大気の後方散乱係数はエアロ

ゾルの組成，とくに海塩などの潮解性を持つ粒子の影響が強く，さらに粒径分布にも依存

する傾向が見られた．

したがって，本研究の結果から，海塩などの潮解性の強い粒子が高湿度条件下で成長す

ることで大気の散乱に強く影響すること，乾燥時の後方散乱係数はエアロゾルの組成違

いに依らず，粒子濃度に比例する可能性が個別粒子の立場から見出された．

4.3 まとめと今後の展開

本研究において，個別粒子分析の立場から黄砂時の沈着粒子と浮遊粒子の類似点と相

違点が初めて見出された．即ち，沈着粒子の粒径分布については大気中の粒子の粒径分布

から推定することは可能であるが，粒子の組成については実測による検証が必要である

と考えられる．これは，鉱物粒子の密度と海塩粒子の密度が近く，西日本において観測さ

れる粒径範囲での海塩との混合では密度の差が沈着速度に対して有意な影響とならない

ことによる。今後は黄砂時における浮遊粒子と沈着粒子の元素組成の違いが生じる原因

を物理・化学的な視点から証明していく必要がある．さらに本研究で比較した試料は九州

西岸（熊本県天草）において採取されたものであることから，本研究の結果が他の地域に

おける結果にどの程度適応することができるかを検証・評価し，結果の一般性を高めてい

く必要があると考えられる．

また，本研究によって空気塊の湿度条件によってエアロゾル粒子組成の放射への寄与

についての知見が明らかにされた．空気塊が乾燥している場合，エアロゾル粒子の組成が

異なっても散乱の強さはエアロゾルの濃度に比例しする可能性がある．これは，粒子が吸
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湿・潮解の影響を受けないような低い湿度の場合，エアロゾル粒子濃度から散乱の強さを

推定可能であることを示唆している．一方，湿度が高い条件ではエアロゾル粒子の化学組

成や内部混合状態，粒径分布の影響が強くなることが示唆された．今後は，様々な湿度や

エアロゾルの起源などの条件下で調査を行い，エアロゾルの組成や粒径分布がどの程度

影響するのかを定量的に検証していく必要がある．さらに実際に観測された湿度や組成

情報，粒径分布を用いて散乱の強さを計算することで，具体的な寄与を明らかにしていく

ことが重要である．

本研究によって得られた結果は，黄砂粒子の沈着による海洋生態系への影響評価に対

する不確かさ，エアロゾル粒子の組成および粒径分布による放射強制力の不確かさの解

消に貢献するものと考えられる．
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