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A-0803 革新的手法によるエアロゾル物理化学特性の解明と気候変動予測の高精度化に 

関する研究  

（２）エアロゾルの化学組成の測定に関する研究 

独立行政法人国立環境研究所 

アジア自然共生研究グループ アジア広域大気研究室        高見昭憲 

                   

             平成20～22年度累計予算額 22,295千円（うち、平成22年度予算額  9,100千円） 

上記の予算額は、間接経費を含む 

 

［要旨］2009年春季に沖縄県辺戸岬および長崎福江島観測ステーションにおいて、航空機観測に

同期したエアロゾルの化学組成観測を実施した。周期的に微小粒子の濃度の増減があり、沖縄辺

戸では高濃度時には硫酸塩が多かった。TEOMの観測では3月22日夜半に80gm-3を超えるピークが観

測され、後方流跡線や天気図によれば、中国大陸から東進してきた前線が沖縄本島を通過した直

後にもたらされたものであり、中国大陸から飛来した空気塊がもたらしたものという結果を得た。

このような事例の解析から、今回の観測が、春季に東シナ海域に見られる典型的な総観規模の気

象場の下で行われたことを示している。 

元素状炭素（EC）は黒色であるため太陽光を吸収し気候変動への影響が指摘されている。BCは

光学的測定により求められる光を吸収する物質であり、ECは化学組成分析から得られる元素状炭

素である。化学組成分析から微小粒子、粗大粒子中のECの存在割合を推定した。微小粒子中のEC

はマイナーな成分であり、観測期間中の平均を取ると、PM2.5中には重量濃度基準で約3%程度存在

していた。粗大粒子中でもECは比較的マイナーな成分であり、多くて6%程度含まれていることも

あるが、平均すると2%程度であった。後方流跡線解析によると大陸方面から気塊が輸送される場

合にECが多く含まれる傾向があった。長崎福江での粗大粒子中のECの割合は、多いときで8%、平

均で5％程度であり、沖縄辺戸と比較して尐し多かった。 

2010年春季に長崎福江島観測ステーションにおいてエアロゾル質量分析計での観測と同期して、

電子顕微鏡による形態観察用の試料を捕集した。個別粒子の観測によると、微小粒子ではECの周

囲に硫酸塩が覆っている形態のものが観察された。土壌粒子や海塩粒子といった粗大粒子の場合

には、粗大粒子上にECが付着しているというよりは、ECの凝集態が粗大粒子とともに存在する形

態であった。 

 

［キーワード］化学組成、元素状炭素、形態観察、沖縄辺戸岬、長崎福江島 

 

１．はじめに 

大気中に浮遊する微粒子（エアロゾル）は光を散乱あるいは吸収し放射収支に影響を与えると

考えられている。東アジア域はエアロゾル量が他地域に比べ非常に多く、エアロゾルの化学組成

や時空間的分布が複雑である。人為起源エアロゾルの組成としては硫酸塩、硝酸塩、有機エアロ

ゾル、黒色炭素などが主な成分である。 

黒色炭素は主に元素状の炭素（Elemental Carbon：EC）が凝集したものと考えられ、ECは自動

車排気ガスや石炭燃焼、あるいは、バイオマス燃焼によって生成すると考えられている。大気中
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に放出されたECは凝集し、また、硫酸塩、硝酸塩、有機エアロゾルなどと混合する。太陽放射を

吸収する黒色炭素は、輸送される間に無機、有機エアロゾルと混合するため、その光学的性質を

変化させる。そのため放射強制力の推定を高い精度で行うためには黒色炭素の混合状態や化学組

成の解明が必要である。 

本研究では、大気中に浮遊するエアロゾルの化学組成を、エアロゾル質量分析計などの高感度

かつ高時間間分解能を持つ計測を通じて明らかにし、微小粒子、粗大粒子中の黒色炭素の存在割

合の定量化をおこなう。さらに、個別粒子の観察から、ECの混合状態の解明を行う。 

 

２．研究目的 

 平成21年度には沖縄辺戸岬および長崎県福江島において、航空機観測と同期して、地上観測

による大気エアロゾルの化学組成の解明を行う。エアロゾル質量分析計を用いると、人為起源汚

染の主要成分である硫酸塩や有機物を高い時間分解能（10分）で観測できる。卖一散乱アルベド

(SSA)への寄与は粗大粒子に含まれる化学成分も無視し得ない。粗大粒子側には、通常、海塩およ

び土壌（黄砂など）粒子が含まれる。粗大粒子側の化学組成はフィルターサンプラーで捕集しイ

オンクロマトグラフを用いて分析する。 

平成22年度には、前年度に得られた測定データを解析し、微小粒子、粗大粒子に含まれる化学

組成、特にECの存在割合の定量化をおこなう。長崎福江島において、エアロゾルの化学組成分析

と同期して試料を採取し、電子顕微鏡写真による個別粒子の観察から、ECの混合状態を明らかに

する。 

 

３．研究方法 

 エアロゾルの化学組成を高い時間分解能で測定するためエアロゾル質量分析計（Q-AMS エア

ロダイン社製）を長崎県福江島の国立環境研究所福江観測ステーションと沖縄辺戸岬の辺戸観測

ステーションに設置した。Q-AMSで測定される主要成分はアンモニウム、硝酸塩、硫酸塩、塩化物、

有機物である。有機物には、有機化合物を構成する元素である炭素、水素、酸素、窒素なども含

まれる。測定時間間隔は10分とした。測定原理の詳細は文献を参照のこと 1,2,3,4)。フィルターサン

プリングはQ-AMSでは測定できない黄砂由来と考えられるカルシウムイオンなどの金属イオン成

分の測定と、Q-AMSの重量濃度チェックのためのサルフェートイオン（SO4
2-）、さらに、ECの定量

測定を主な目的とした。石英フィルターを3段式のホルダーにセットし、簡易型ではあるが粗大粒

子と微小粒子を分けて捕集した。エアロゾルはつくばにおいてイオンクロマトグラフィーを用い

て分析される。（フィルターサンプリングは名古屋大学長田博士、産総研兼保博士、国環研長谷

川博士との共同研究である。）また我々もRP5400というEC分析器を3時間の時間分解能で稼動させ

ており、微小粒子中のEC測定を行った。また、サブテーマ３（高村グループ）がエーサロメータ

やMAAPを用いた黒色炭素の測定を行った。これらの観測により、大気中のエアロゾルに含まれる

化学組成の主成分であるアンモニウムイオン（NH4
+）、ナイトレートイオン（NO3

-）、サルフェー

トイオン（SO4
2-）、カルシウムイオン（Ca2+）、マグネシウムイオン（Mg2+）、有機物、元素状炭

素（EC）、黒色炭素（Black Carbon, BC）の測定が可能となる。このほか、PM2.5の重量濃度分析

には、R&P社製のTEOM (RP1400)を使用した。福江島観測ステーションでもQ-AMS、および簡易型エ

アロゾル質量分析計（ACSM、エアロダイン社製）による観測、フィルターサンプリングを行った。
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ACSMの原理は基本的にQ-AMSと同じであるが、飛行時間型粒径分布測定装置は内蔵されておらず、

粒子の化学組成分析のみ可能である。 

電子顕微鏡用試料は、建物の屋上に設置したシェルター内にサンプリングカートリッジを固定

し、大気を半日あるいは一日中連続吸引(10 l/m)し、採取装置内の上段にハニカムディニューダ

を取り付け、ガスを除去した後に、大気エアロゾル中のPM10とPM2.5とを、事前に金蒸着したヌク

レオポアフィルター（PC製、孔径0.8um）上に採取した。分析には、走査型電子顕微鏡(HITACHI, 

S-4800)とエネルギー分散型X線分析装置(EDAX, Genesis)を用いて、PC上のエアロゾルの形態とそ

の構成元素について、分析した。試料採取・分析は、東大大気海洋研 鶴田治雄博士、中島映至

教授との共同研究である。 

福江島観測ステーションの位置は東経128度、北緯33度、沖縄辺戸岬観測ステーションは東経128

度、北緯27度である。 2009年春季は航空機観測期間と同期し測定を行った。フィルターサンプリ

ングは手動であるため、3月28日から4月16日まで毎日24時間捕集を行った。2010年春季は、3月24

日から4月15日まで行い、電子顕微鏡用試料の採取はその期間のうち15回行った。 

 

４．結果・考察 

（１） 化学組成分析 

 2009年春季の観測で得られたデータをもとに、各化学組成について、その重量濃度基準の割合

を計算した。 

図20から22に 2009 年3月、沖縄辺戸観測ステーションで測定された結果の一部を示す。図20で

はTEOMにより測定されたPM2.5相当のエアロゾル重量濃度は周期的に変動しており数回高濃度イベ

ントが観測された。3月22日から3月23日にかけては80gm-3を超えるピークが観測された。Q-AMS

もTEOMと同じような時間変動を示しており、3月22日よるには40gm-3を超えるピークが観測され

た。図21にはQ-AMSで測定された化学組成を図22には化学組成の割合を示す。3月から4月上旪にか

けてはSO4
2-と有機物が主要成分であった。SO4

2-が主要である時には基本的には中国大陸由来の空気

塊をとらえている3)。 

3月22日夜の高濃度ピークは、天気図によれば、中国大陸から東進してきた前線が沖縄本島を通

過した直後にもたらされたものであり、後方流跡線解析によると、中国大陸から飛来した空気塊

がもたらしたものという結果を得た。過去の研究からも、このような場合には前線通過後に東シ

ナ海域を東進する高気圧の辺縁に沿って大陸から粒子状物質が移動していることがわかっており、

今回もそのような典型的な総観規模の気象場の下で観測が行われたことを示している。 

 図23にはフィルターサンプリングで採取された粒子の分析結果を示す。TEOMやQ-AMSでの測定と

同様に、4月2日、4月7日などで高濃度になっている。粗大粒子の主要成分は、Na+、Cl-、SO4
2-であ

った。Na+、Cl-が多いのは海岸近くであり海塩の影響を受けたものと考えられる。海塩起源のSO4
2-

はNa+の重量濃度の12%程度である。このことを考慮すると、粗大粒子に含まれるSO4
2-も人為起源が

大半を占めると考えられる。中国大陸で発生した硫酸塩が東シナ海など海上を輸送される間に、

海塩と混合したと考えられる。NO3
-が粗大粒子側で観測されるが、これも海上での混合によると考

えられる4)。黄砂など土壌由来とされるCa2+については、4月2日、4月7日ともにほとんど増加して

おらず、黄砂の影響は小さかったと考えられる。 
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図21 沖縄辺戸でQ-AMSを用いて観測された微小粒子の化学組成 

図20 沖縄辺戸観測ステーションで測定されたエアロゾルの濃度 
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図22 沖縄辺戸で観測された微小粒子の重量濃度割合 

 

 

 

図23 沖縄辺戸で観測された粗大粒子の化学組成 
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 長崎県福江島においても Q-AMS を用いた化学組成分析を行った。長崎福江島でも SO4
2-と有機物

が主要成分であった。4 月 8 日に 80gm-3 に近いピークが観測された。オゾンなどを対象とした別

モデル計算の結果からは、4 月 8 日の高濃度エピソードは、中国大陸からもたらされた人為起源

の二次粒子であった(図 24)。過去の観測においても、長崎福江島での観測で硫酸塩が相対的に多

い場合には中国大陸からの輸送が卓越した場合であることが分かっており、今回の観測もそ同様

のエピソードをとらえている。 

福江の場合も前線通過後に東シナ海域を東進する高気圧の辺縁に沿って大陸から粒子状物質が

移動しており、今回も典型的な総観規模の気象場の下で観測が行われたことを示している。 

 

 

 

 

図 24 長崎福江島で Q-AMS を用いて観測された微小粒子の化学組成 

 

（２） ECの重量濃度存在割合 

元素状炭素（EC）は黒色をしており、太陽からの放射を吸収するため気候変動への影響が指摘

されている。化学組成分析から微小粒子、粗大粒子中にどの程度ECが存在しているかは、放射収

支の計算にとって非常に重要である。今回は沖縄辺戸岬で得られたデータを基にECの存在割合を

推定した。 

微小粒子側のECを測定できるカーボンモニター（RP5400）は、時間分解能が3時間と高いものの、

濃度の絶対値については補正が必要である。今回はフィルターサンプリングで得られた1日ごとの

試料をDRI方式の分析装置で分析し、その値を基にカーボンモニターで得られたECの値を補正した。

補正法のフローチャートを図25に示す。図25にMAAPで測定したBC、DRI補正後のECを示した。光学

的な方式で測定するMAAP（Thermo）と比較すると、ECはほぼ一致しており、今回の測定範囲では

BCの主要成分はECであることがわかった。 
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次にECの粒子中での存在割合を計算した。微小粒子中のECはマイナーな成分であり、観測期間

中の平均を取ると、PM2.5中には重量濃度基準で約3%存在していた（図26）。ECの濃度変動もTEOM

やサルフェートと同期しており、基本的には大陸から輸送されてきたものと考えられる。 

粗大粒子側のECもマイナーな成分であり、多くて6%程度含まれていることもあるが、平均する

と2%程度であった。また、粗大粒子中のECは微小粒子中のECの約2倍程度含まれていることもあっ

た（図27）。 

微小粒子に比べ粗大粒子中に多くECが含まれているときの起源を検討するため、粗大粒子側の

ECが多かった4月6日、4月13日、4月20日について後方流跡線を計算し、空気塊の起源を推定した。

4月6日、4月13日、4月20日の空気塊はそれぞれ黄海、台湾、中国沿岸部と大陸方面から飛来して

おり、大陸方面から気塊が輸送されるとECが多く含まれる傾向があった。このことはBCがもたら

す気候変動への影響を評価する上で、EC・BCの輸送に対するより一層精緻な理解が求められるこ

とを意味する。 

長崎福江でも同様の測定を行った。長崎福江では粗大粒子中のECの割合は、多いときで8%、平

均で5％程度あり、沖縄辺戸と比較して多い（図28）。 

 

 
 

図25  RP5400で測定されたEC測定値補正法のフローチャート 
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図26 沖縄辺戸で観測された微小粒子中のEC、BC重量濃度比較。RP5400で測定されたEC重量濃

度はDRI方式で測定されたEC重量濃度で補正している。 

 

 

 

 

図27 沖縄辺戸で観測された微小粒子（黒丸）および粗大粒子（灰四角）中のECの重量濃度割合 
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図28 長崎福江島で測定された粗大粒子中のECの重量濃度割合 

 

 

（３） ECの形態観察 

 2009年の観測結果から沖縄辺戸ではECは2から3%程度、長崎福江では5%程度粗大粒子中に含ま

れていた。ECが粒子表面に均一に分布（付着）しているとして、ECが表面積に占める割合を計算

した。ECが直径0.1mで、その重量濃度割合が粗大粒子（10mとする）に対し1%であるとして計

算すると、ECは粗大粒子表面の40%程度を占めるという結果となった。非常に卖純化した計算であ

り、現実を反映していない可能性は大であるが、ECの表面被覆率は非常に大きく、放射計算に影

響を与えると考えられる。ECの粗大粒子上の形態を確認するため、2010年春季に長崎県福江島に

おいて、ACSMによる化学組成分析と同期した粒子の電子顕微鏡観察を行った。 

図29にACSMで測定された粒子の化学組成を示す。濃度が周期的に変動しており、前線や高低気

圧の移動に伴う、大陸からの輸送を反映していると考えられる。4月4日から8日にかけては低気圧

や高気圧が交互に大陸から日本付近を通過しており、大陸からの物質輸送が卓越していたと考え

られる。例年同様の気象パターンを示しており、2010年春季の電子顕微鏡試料は典型的な試料と

考えられる。 

写真１から3に長崎福江で観察された粒子状物質の電子顕微鏡写真を示す。写真１は典型的な鎖

状のECで、構成する個々の炭素粒子は直径約80nmであった。このようにECは凝集態で存在してい

る。この期間中は、土壌系粒子と炭素系粒子とはそれぞれ独立に存在していた例が多く、土壌系

粒子に炭素系粒子が付着していた例は非常に尐なかった。写真２は右側の土壌粒子だけでなく、

左側の部分でもSi元素が存在しており、土壌系粒子と有機炭素粒子が一部混合していると推測さ

れた。しかし、土壌系粒子上にEC粒子が均一に分布しているわけではなく、ECの凝集態と土壌系

粒子が混合している形態である。写真３は鉱物粒子（珪酸アルミナ）に炭素系粒子が付着してい
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る状態である。これも鉱物粒子上にECが均一に付着しておらず、EC凝集態が鉱物粒子上に載って

いるような状態である。 

この数例の観察からECと粗大粒子の混合状態を一般化することはできないが、ECのみの場合は

凝集態で存在しておりしており、また、粗大粒子（土壌、鉱物粒子）との混合でも、ECの凝集態

が粗大粒子と凝集している形態であった。粗大粒子上にECが均一に分布しているという状態は考

えにくい。 

 

 

 

図29 長崎福江島でACSMを用いて測定された化学組成 
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写真２ 土壌粒子と混合した有機炭素粒子 

 

 

写真３ 鉱物粒子に付着した炭素粒子 

 

 

 

５．本研究により得られた成果 

（１）科学的意義 

  沖縄県辺戸岬観測ステーション、長崎福江島観測ステーションにおける観測の化学組成分析に

基づき、微小粒子、粗大粒子中のECの存在割合を推定した。沖縄辺戸における観測では、微小粒

子中のECはマイナーな成分であり、重量濃度基準で3%程度存在していた。粗大粒子中でもECはマ

イナーな成分であり、多くて6%程度含まれていることもあったが、平均すると2%程度であった。

長崎福江での粗大粒子中のECの割合は、多いときで8%、平均で5％程度であり、沖縄辺戸と比較し

て尐し多かった。また、ECの粗大粒子との混合形態を電子顕微鏡で観察した。その結果ECは粗大

粒子上に均一に分布しているのではなく、EC凝集態が粗大粒子と凝集状態を作っていることが分

かった。 
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この観測は同時期に行われた航空機観測、地上での放射観測と同期しており、化学組成と光学

的性質およびそれらの鉛直方向の情報を含んでおり、エアロゾルの物理化学的特性の解明が可能

となる。さらにECと粗大粒子の混合状態を推定したことにより、放射モデル計算の推定精度の向

上に寄与する。 

（２）環境政策への貢献 

 今後、エアロゾルの物理化学的特性の解明を通じエアロゾルのもたらす気候影響を明らかにし、

次期IPCC報告書に貢献する。 
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