
研究報告集第5 常

蕊常 田汐]』脚光学的性質の導出法a) 開発起

欝汐ヂ軒ニお締る測定例

D e v e邑o p m e m 七 of G h a r a G七e r孟z a 七毒o m M e 軸 o d of

A e v o s o芦0 紳 c a～P v o p e 純音e s a n d

葛七s A 抑邑盲c; a七盲o m 毒m A si a

2 0 0 0 年1 月

千葉大学環境リモ - トセンシング研究センタ ー

センサ/大気放射研究部門センサ研究分野

C E R e S , C hib a U ni v e r sit y



研究報告集第5 驚

豊 野 悶汐d 払脚光学由匂性質g) 導出法翰開発挺

欝鰐欝野ニぬ軒せる測定例

m 鎗V e召叩 m 歴鵬 ¢ず63約a v a G 瀧e m
8

z a 鵬 m M e 七約o e3 o常

A e v o s o首O p t k3 ai P v 叩 e 蛇盲e s a n d

恩恵s A p p音義むa色盲o m 毒m A s盲a

2 0 0 0 年 1 月

千葉大学環境リモ ー トセンシング研究センタ
ー

セン サ/大気放射研究部門センサ 研究分野

C E R e S
, C hib a U ni v e r sit y



櫨 臆 め 5ニ

大気中 の エ ア ロ ゾル は地球温暖化を抑制する物質と して ､ そ の影響力が大き

い の み だ けで なく ､ 存在条件によ っ て は温暖化を促進する こ とも ありうる非常

に複雑な物質と して注目を集めて おり ､ そ の研究も活発に行われようと して い

る ｡ こ れ ら の エ ア ロ ゾル 自体の存在も重要 で ある が ､ その 光学的な性質は衛星

デ ー タ を利用する パ ッ シ ブなリ モ ー トセ ン シ ン グで も ､ また ､ ライ ダ ー

を用 い

るア クテ ィ ブなリ モ
ー トセ ン シ ン グ の研究にお い ても､ 重要な役割を果 して い

る｡

エ ア ロ ゾ ル の 光学的性質は ､ エ ア ロ ゾル の 組成 ､ 粒径分布や複素屈折率が分

か っ て い る場合 ､ 粒子形状が球形 であると倣定して M i e 散乱理翰を適用して

求める こ とが で き る｡ しか し､ エ ア ロ ゾル の 粒子組成 ､ 複素屈折率 ､ 粒径分布

は連続的に変化する こ とが可能であり ､ それによ っ て散乱強度 ､ 散乱角依存性(位

相関数) ､ 吸収損失 の パ ラメ サ タである単散乱ア ル ベ ド､ 非対称性パ ラメ
ー タ( c£

p . 3 7) 等は変わ っ てくる ｡

大気 の 光学的な特性を計算する大気光学モ デ ル と して ､ 米空軍研究所( 旧

A F C R L ､ A F G L ､ P hillip s L ab . ､ 現 A F R L / A i r F o r c e R e s e a r c h L a b .) で開発さ

れた L O W T R A N ( L o w R e s ol u ti o n T r a n s mi s si o n C o d e) ､ M O D T R A N ( M o d e r a t e

R e s ol u ti o n T r a n s mi s si o n C o d e) 等 の計算機 コ
ー

ドが有名 で あるが ､ これ らには

A F R L で開発された種々 の 状況に応 じた エ ア ロ ゾル モ デル が標準モデル と して

組み込まれ ､ そ の 中か ら適当なもの を選択で きる ようにな っ て い る ｡ しか し､

こ れ らは現実の エ ア ロ ゾル の複雑な様相に対応する こ とは難 しい ｡

また ､ 通常の エ ア ロ ゾル は 1 0 0 p m 以 下の 粒子直径をも つ が ､ そ の うち1 0 p m

以 下 の 組 成 は ､ 健 康 被害 をも た らす浮遊粒子 状物質(S P M / s t l S P e n d e d

p a rti c ul at e m att e r s) と して 大気汚鞄物質の 代表例で ある( 測定法によ っ て

p M I O とも呼ばれる) ｡ とく に最近は ､ 健康被害が顕著である の は粒子直径が

2 . 5ト皿 の 成分であるとして ､ P M 2 .5 が規制 の対象となりつ つ ある ｡ 環境基準で

は ､ 異なる地域 の エ ア ロ ゾル を比較するために乾燥重量を比較するが ､ 光学的

性質 の場合には水滴に包まれ て い る場合にはそ の状態で の粒径
･ 濃度が重要で

ある｡ こ の 水蒸気による影響は エ ア ロ ゾル の 種類によ っ て も異なるが ､ 湿度が

70 % 以上 の ときに重要 で ､ とくに 90 % 以上で は顕著で ある ｡ また ､ 粒径 が増大

するときと減少するとき で 対応する湿度が異なる( ヒ ス テ リ シ ス が ある) な ど ､

複雑で ある｡

我 々 の 研 究室 で は ､ 実際の サ ン プリ ン グに基 い て 化学組成を分析 し､ そ の 分

析結果(乾燥重量) に基づ い て エ ア ロ ソ ル の 構成成分比を求め ､ さらにそ の 結果

か らサ ン プ ル 時の 湿度によ っ て 実際の エ ア ロ ゾル の 状況 を計算 して光学的性質

を求める手法 を独自に開発 し､ 導出に利用 した ｡

また ､ ア ジア の衛星デ
ー

タと比較するために､ ア ジア地域で ライダ
ー を研究

して い る グル
ー プ の 協力 を得て エテロ ゾル をサ ン プリ ン グ し ､ イオ ン ク ロ マ ト



グラ フ イ
-

と熱分析法 に よ っ て 化学組成を分析 して ､
エ ア ロ ゾル の 光学的特性

を導出 した ｡ これ らの 結果は ､ 衛星デ
ー

タ の 大気補正 にお ける エ ア ロ ゾ ル か ら

の 散乱強度計算の基礎デ ー

タ と して ､ また ､ ライ ダ ー

か ら消散係数 の 空間分布

の 定量的な導出に最も重要な パ ラメ
ー

タ を与 える ｡ 本報告蕃は我々 の研究室 で

の エ ア ロ ゾル の 光学的性質導出の ア ル ゴ リス ム の 開発や観測結果に つ い て ､ 現

時点ま で の 研究成果をまとめたも の で ある｡

本報告書は ､ 央吹正教(自然科学研究科修士 2 年) を中心 に , 上園哲司(平成 1 0

年修士修了) ､ 武 田明知(修士視程 丑 年) が担当 した. また ､ エ ア ロ ゾル の 分析に

関して は太田幸雄教授(北大 工学系大学院) の御協力が多大で あ っ た こと ､ 分析

に関して は内藤季和氏(千葉県環境研) の 全面的な御協力を得て い る こと ､ 分析

資料 の採取 に関 して は ､ 邸 金桓教授(中国科学院大気物理研究所) ､ S . ･ C . Y o o n

教授(韓国 S e o u l 大学) ､ A . Y . ら. C h e n g 助教授(香港城市大学) ､ ♂. T . Vill a Ti n 博

士( マ ニ ラ観測所) ､ D et 助教授(タイ N a r e s u a n 大学) の 協力を得て い る こ と ､ 研

究費と して科研費重点衛星観測大気班(代表:中島映至教授) ､ そ の 他 G A M E 関

係 の 予算 の援助を受けた こ と を記 し､ 感謝 い た します ｡
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且｡且 磯 草

本報告書で は ､
エ ア ロ ゾル の 光学的性質を化学組成から導出する手法と ､ それ

を用 い た ア ジア の都市における観測例につ い て述 べ る｡

｢ ライ ダ ー

+ に関する報告書 [ 太宥デ
ー

タ虜得屠 4 顔漬 ライダ
ー

] ､ ならびに ｢衛

星デ ー

タ の 大気補正+ に関する報告書 [ 厳暑デ
ー タI r おげa * 斎 藤正t 大 鹿粛劇

で 明 らか に した ように ､ ライ ダ
ー

観測デ
ー

タ か ら浮遊粒子状物質の 消散係数の 空

間分布を求めたり ､ 衛星デ
ー タか ら大気中の エ ア ロ ゾル 粒子 の 浪度( コ ラ ム凍度) を

正確に求めるには ､ エ ア ロ ゾ ル の 光学的パ ラメ
ー

タ を正確に知る こ とが必要で あ

る ｡ しか し､ エ ア ロ ゾル は水蒸気とともに時々 刻々 また空間的にも変化する の で ､

モ デル を単純に当て は める こ とは難 し い ｡ そ こ で ､ 実際の エ ア ロ ゾ ル の 光学的性

質を測定 し ､ そ の デ ー タ の 集積に基 い て ､ それ ぞれ の 状況に応じた モデル を棉築

する こ とが望ま し い が ､ エ ア ロ ゾル の 光学的性質の測定自身が難 しい 課題 で ある ｡

光学的性質には複素屈折率 ､ 散乱強度 ､ 位相関数 ､ 非対称性因子 ､ 単散乱 ア ル

ピ
ー

ドな どが あるが ､ こ れ ら の うち ､ 複素屈折率以外は ､ 複素屈折率と物理的性

質 で ある粒径分布が分か れ ば ､ 球形 を倣定でき る場合には ､ ミ
一 散乱理論 か ら求

められ る量 で あ る ｡ と こ ろが複素屈折率のうち虚数部分は吸収測定から直接測定

可能で あ るが ､ 実数部分は直接的な測定方法が存在 しない ｡

そ こで ､

且) 太陽光等を光源と して散乱角依存性を測定 し､ 放射理論から求める手法と ､

2) 化学成分を測定 し､ 別 に測定 した粒径分布と併せ て ､ ミ
一

理論か ら計算する ､

手法がある｡

1) で は ､ 測定対象そ の も の( コ ラム 量) を短時間で測定可能 で ある と い う利点がある

が ､ 複素屈折率は仮定する必要があり ､ また ､ 成分が分 か らな い の で ､ 発生源 の

推定な どに は不 向き で ある ｡ それ に対 して ､ 2) は ､ ( バ ル
ー ン な どに測定器 を乗 せ

ない 限 り)測定対象場所で通常の方法 で エ ア ロ ゾル をサ ンプ リ ン グし ､ それ に基 い

て光学的パ ラメ
ー タ を計算か ら出す方法で あるが ､ こ れ には

一

点(通常 ､ 地表面) で

の観測 で ある こ と ､ サ ン プリ ン グに時間がか かる な どの 問題点が存在する ｡

本報告書で は 2) の 化学分析に基く手法に つ い て 述 べ る｡ エ ア ロ ゾル の 光学的性

質を調 べ る に は ､ 以上述 べ た ように化学成分の測定が必要となるが ､ 化学組成を

求める こ とに よ っ て ､ 発 生源や成長 の過程の情報を得られる こ と ､ 大気汚典と関

連 して光学的測定値か ら重量濃度に換算する こ とが可能となる こ とな どの利点 が

ある ｡
一 方 ､ こ の デ ー タ の 適用にあた っ て は ､ エ ア ロ ゾ ル は境界層内の濃度で支

配される こ と ､ 境界層内 の成分はほ ぼ
一 様で地表面 の組成とほ ぼ等 しい こ とを仮

定 して い る が ､ 正確 な組成や濃度を知るためには上層で の サ ン プ リ ン グが必要 と

な る ｡ 以 下 ､ 本節で は エ ア ロ ゾル の 光学的性質の解釈に関する事項 に関 して ､
こ

れ まで の 歴史的経緯を概説す る ｡

1 . 大気 エ ア ロ ゾル の 概要



エ ア ロ ゾル は
一 般に 1 0

- 8
か ら 10 0 p m ま で の 範囲の浮遊粒子を指すが ､ そ の性質

が明らかとな っ て き たの は ごく最近 であるo 1 8 世紀で は目視 で大気の エ ア ロ ゾル

を観測 して い た(C h ri st , 1 7 8 3) が ､ A it k e n( 1 8 8 8) は 1 9 世紀の 後半に ､ 現在 A itk e n

粒子と呼 ん で い る小粒子 の観測機械を製作 した｡ 且90 8 年 には M i e が M i e 理輪(19 0 8)

を発表 した｡ 帯電 した粒子だけは別 の分野と して発展 して き た [ N ol a n , et a l . ,

1 9 5 0] ｡ 雲粒子 の 中心核となる C C N( cl o u d c o n d e n s a ti o n n u cl ei) も独立 した分野と

して扱われる こ とが多い [ T h ru m ey , 1 9 5 9] o 最近まで生物起渡 の エ ア ロ ゾル(花粉

や胞子など) は別分野と考える こ とが多か っ た [ O T:S 1
'

L2)

'

,
1 9 8 6] o さて Y u n g e(1 9 5 0)

は､ 0 . 0 1 - 1 0 m m の粒子 に対して ､ 現在 Y u n g e の 法則とい われて い る粒径分布の

指数汝則を提案した(19 5 恥 また ､ これ ら は混合核と いう概念が線素きれて い た

にも かか わらず ､ 異な っ た種類 の エ ア ロ ゾ ル の分布を別々 に考えると いう習慣が

あ っ た｡ Y u n g e は粒径分布が連続的に変化すると いうこ とを示 したが ､ 同時に場

所的に海洋( m a riti m e) ､ 陸域( c o n 七i n e n 七al) ､ 背麓仲a c k g r o u n d) 型に分類 し ､ また ､

粒子半径 の 大きさによ っ て ､ j u tk e n(0 .0 0 1 - 0 .1 p m) ､ 大粒子(0 .1
- 1 p m ) ､ 巨大粒

チ( > 叫 m ) に分類した(Ⅵユn g e ,1 9 6 3) .
- 方 ､ Wh itb y(1 9 7 3) は生成様式から核生成

(n u cl e ati o n) モ
ー ド( 半径 0 .0 0 1

- 0 .1 p m) ､ 蓄積(a c c u m ul ati o n) モ
ー

ド(0 , 0 0 1 -

o .1 p m ) ､ 粗粒子(c o a r s e p a rti cl e) %
- ド( > 1 p m ) に分けた｡ さらに n u cl e a ti o n m o d e

の 粒子 は G P C( g a s ･t o -

p a rti cl e c o n v e r si o n) によ っ て作られ ､
a c c u m ul ati o n m o d e

はそ の 凝結(c o a g u l ati o n) と不均
一 凝集(i n h o m o g e n e o u s c o n d e n s a ti o n) によ っ て 作

られ ､ c o a r s e p a rti cl e は力学的過軽によ っ て 生成される ､ と した ｡ しか し､ 今日

で は､ エ ア ロ ゾ ル の粒径分布は 3 つ の 対数正規分布 の和で記述きれる こ とが多い

と考えられてお り ､ こ の 考え の もとで は W hi七b y の概念は成立しない [J a e ni ck e ,

1 9 9 3] ｡ 本報告書でも我 々 は対数正規分布 の和とする記述に従う0

エ ア ロ ゾル の 光学的性質に つ い て は ､ それぞれ固有の エ ア ロ ゾル は固有の粒径

分布と複素屈折率を持 つ もの と して ､ 次の 6 種類 に分類する :

1 . 土壌成分

2 . 海塩粒子

3 . 硫酸ア ン モ ニ ウム

4 . 硝酸ア ン モ ニ ウム

5 . 有機性炭素

6 . 元素状炭素

以下 で は これ ら の様子 を詳 しく説明 して い る｡
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1 . 望 放射収支に卑見る来観濫 ア ロ 汐ルの彩管

地球上に降り注 ぐ太陽放射 エ ネ ル ギ
ー

は ､ 単位面積 ､ 単位時間あたり平均して

1 . 3 8 × 1 0
3
w m

～ 3
で ある ( 地球上端で太陽からの放射線に直角な方向から受け取

る エ ネル ギ ー ) ｡ こ の 値を､ 太陽定数 (S ol a r C o n st a n t) と いう｡ しか し ､ こ の エ

ネル ギ ー が直接地表 に届くわけで は な い ｡ なぜ な ら地球には大衆があり ､ 大気中

の雲や空気分子 ､ そ して エ ア ロ ゾ ル により散乱 ｡ 反射 ･ 吸収されるためである ｡

また地表 に届 い た太陽放射は ､ 地表 を暖め､ 地 球自身 か ら の 赤外放射を起 こす ｡

こ の 赤外放射を射出する こ と により冷却され ､ そ の 結果 ､ 地球上 で は 一 定の 温度

が保たれる ｡ も し ､ 地球上 に大気が全くない と仮定 した場合 ､ 平均地表面温度は
- 1 8 ℃ になる ｡ しか し､ 実際の 平均地表面 は約 1 5 ℃ であり ､ こ の 3 3 ℃ も の差を

生み出 して い る の が地球大気なの で ある [ 太B7費未 1 9 9 1] o

地球に入射 した太陽エ ネル ギ
ー ( 短波) を 1 00 とすると ､ そ の うち 3 0 が雲 ､ 大

気､ 地表面に反射されて宇宙空間に戻り ､ 2 0 が大気､ 雲に吸収される【E a gl e m B n ,

1 9 8 0】｡ 大気中で吸収する物質 のうち ､ 二酸化炭素 ､ フ ロ ン ガス ､ オ ゾ ン などの 温

室効果ガ ス による地球温暖化が近年危慎され て きたが ､ 大気中に浮遊する微粒子 ､

つ ま り大気 エ ア ロ ゾル の増加が ､ 地味規模で の 窺俵変動に大きく寄与 して い る こ

とも最近 の 研究で 明らか にな っ て きた [ ( 浪a Ei s a z 2 , e t ai . , 1 9 9 1; ( 漁a z:J o c k , e t al . ,

1 9 9 3] ｡

F i g . 1 .1 に都市域における大気 エ ア ロ ゾル の粒径分布[ 挿惣)
'

触 19 8 0] を ､ F i g . 1 .2

に太陽放射 エ ネル ギ ー の波長に対する分布 [ H 本革斉激暑学会 1 9 8 6] を示すo 大

気 エ ア ロ ゾ ル は個数分布 で約 0 .0 1 〃 m に モ
ー

ドの 中心 がある が ､ これ を表面積の

分布 で表 した場合 ､ 直径約 0 . 1 〃 m で最大 を取 る.
一

方 ､ 太 陽の 放射 エ ネ ル ギ ー は ､

約 0 . 5 〃 m を中心と した可視域で最大となり ､ こ こ では他の波長帯で見られるよう

な気体 の 大きな吸収もオゾ ン を除い て ほ とん どな い ｡ つ ま り ､ 太 陽放射を考える

場合 ､ 可視域における散乱 ｡

吸収 が大気 の放射収支 に大きな影響を及 ぼす こ とが

分かる ｡ エ ア ロ ゾル の散乱過程が ､ 3 章で説明する M i e 散乱理論に従うの であれ

ば ､ 消散 て散乱 ･ 吸収係数は こ れ ら各断面積に比例 し､ また可視域 の波長帯で は ､

波長 とほぼ同程度の粒径が散乱特性に最も寄与する ことが分か っ て い る ｡ つ まり ､

太 陽放射 の最も強 い波長帯と ､ エ ア ロ ゾル 表面積分布が最大となる粒径が近 い こ

とか ら ､ 大気 エ ア ロ ゾル は大気の 光学特性 ､
つ ま りは放射収支に非常に大きな影

響を与 える こ とが予想で きる ｡

大気 エ ア ロ ゾル は ､ 主 に放射強制を通 じ､ 地球 を冷却する物質と して働く ｡ 人

為起源 の硫酸塩粒子による放射強制力は ､
- 0 . 3 W m

- 3
[ E

'

e h l
,
e t a l . , 1 9 9 1] か ら､

- o . 9 W m
M

3 [ T aJ 4 a ぢ e t al . , 1 9 9 4] 程度で ある と言われ て い る . しか しなが ら､

石 油燃焼や焼畑等 の バ イ オ マ ス バ
ー

ニ ン グに よ る吸収 の 大き い 元素状炭素 の増加

に よ り ､ グ ロ
ー バ ル な放射強制力 の 正確な見積もり は大変困難なも の と な っ て い

る ｡ また ､ ガ ス に 比 べ て エ ア ロ ゾル は ､ 反応による生成や沈着に よる除去効果が
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大き い た め地域特性が強く ､
いく つ か の モ デル で 代用する の は不 可能に近 い ｡

本報告書 で は ､ 千葉串よび ア ジア の 諸都市で の 大気 エ ア ロ ゾル 光学特性を､ そ

の化学組成比 から求めた ｡

1 . 3 東ア ジアにおける エ ア ロ ゾルモ ニ タリ ング

イ ン ド ･ パ キス タ ン から東側 の束ア ジア は ､ 面積的には全世界の15 .3 % で あるが ､

人 口 は全世界 の 53 % を占める o とく に最近 ､ 工業化に伴い ､ ア ジア から発生する

浮遊粉塵 の量は ､ 2 0 0 0 年頃には北半球 の自然発生源からの発生量を超 し､ 2 0 2 0

年 にはそ の 2 倍に達する こ とが予想されて い る [ H u r

e b e r t
,
1 9 9 8] . また ､ 春季 に

は､ 中国大陸 の タク ラ マ カ ン 砂漠や ゴ ビ砂漠 か ら の砂漠砂塵 の舞 い 上 が り で ある

貴砂が発生 し ､ 太平洋を横断して ア メリ カ大陸にま で影響を及ぼす｡ 以上 の よう

な背景 か ら､ ア ジア にお ける大気 エ ア ロ ゾ ル の モ ニ タ リ ン グは ､ グ ロ ー バ ル な見

地からみ て も非常に重要度が高 い . 2 1 世紀初頭に国際共同観測 A C E ( A e r o s ol

C h a r a ct e ri sti c E 叩 e ri m e n t)
- A si a が予定されて おり ､ そ の 関心 の 高さが伺える｡

ライダ ー

の ア ジア観測グ ル ー プと して ､ 現在 ､ ア ジア ライ ダ ー

ネ ッ ト ワ ー ク が

あり ､ ライ ダ ー

の 観測とともに エ ア ロ ゾ ル の サ ン プリ ン グも同時に行われ て い る｡
F ig , 1 . 3 ､ T a bl e 1 .1 にア ジア ライダ ー ネ ッ トワ ー

ク の所在地とメ ン バ ー

を示す｡

本研究室は ､ ネ ッ トワ ー

ク の 中心 と して サ ン プリ ン グ の分析 ･ 解析 を行 い ､ 各地
の エ ア ロ ゾル 光学パ ラメ ー

タ の 導出を行 っ て い る ｡

T a bl e 1 . 1 M e m b e r s of th e L i d a r O b s e rv a ti o n N e t w o rk i n A si a .

Sit e C o u n t ry Lid a r S p e cifi c ati o n

C hib a J a p a n 4 ･ 九 1id a r (1 0 6 4 , 7 5 6 ,5 3 2;3 5 5 n m )

P A L (5 3 2 n m )

T 8 u k u b a J a p a n M PI + (5 2 3 n m)

B eiji n g C hi n a S in gl e W a v el e n g th (5 3 2 n m )

H e fe i C hi n a Sih gl e W a v el e n gt h (5 3 2 n m )

Ⅱo n g X o n g C hi n a ･:gip gl e W a v el e n g th (5 3 2 n m )
g e o･ ul
■
･･ .･.E o r e a M P L (52 3 n m )

M A mi 1 a P h ilip pi n e 畠
.

一 九 1id a r (1 0 6 4 , 5 3 2 n m )

Si ･ S a 血r o n g T h a il a n d M P L (5 2 3 n m )
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望 東泉エ ア 田 ゾルた測定方法

2 . 大 気 エ ア ロ ゾ ル と 測 定 方 法



2 . 1 来観 孟 ア m ヅ3払

空気中に浮遊 して いる粒 子状物質に は ､ 工場 ･ 事業所 の煙突や自動車の排気

管 か らの 排煙 ､ 飛散 した粉塵 ､ 光化学反応により生成 した粒子 ､ 海域か らの 海

塩粒子 ､ 火 山の 噴煙 ､ 黄砂 ､ そ して 水 または氷粒子 か らなる雲等 ､ 数多く の 種

類がある｡ これ らの 浮遊状態に ある粒子 の粒径は ､ 1 0
- 8
- 1 0 0 FL m 程度と され

て お り ､ こ の 範囲内に ある浮遊粒子 を エ ア ロ ゾル と定義して い る｡ エ ア ロ ゾル

の粒径とその 特性に は密接な関係があり ､ 気象や放射収支 ､ 大気の 物理特性 (光

学特性) 等に影響を与える重要な要因とな っ て い る｡

F i g . 2 ･ 1 に大気 エ ア ロ ゾ ル粒径と挙動の 関係を示す [ W u tb y , 1 9 7 8] ｡ 粒径分

布は､ 粒径 2 iL m 以下 の微小粒子( Fi n e P a rti cl e) とそれ以上 の 粗大粒子(C o a r s e

P a rti cl e) の 2 つ に大きく分けられる. また ､ 微小粒子は粒径 o .1 LL m を境に し

て エ イ トケ ン ( Aitk e n) 粒 子 と蓄積 ( A c c u m u l a ti o n ) 粒子 に分けられる ｡ エ

イ トケ ン粒子は ､ 石油系燃料 の燃焼や 二次生成による粒子が多く ､ 凝集に よ り
これ らの 粒子 は蓄積粒子 - 成長する ｡ 微小粒子 は人為起源による粒子が多く ､
炭素成分が卓越する傾向が見られる [ # Lu # , e t al . , 1 9 9 0] .

- 方 ､ 粗大粒子は
自然起源と見られるア ル ミ ニ ウム 等を含む粒子が ､ 多く含まれる [ 薪呼秀@ , e t
al . , 1 9 9 0] ｡ 以下に主な起源粒子を示す｡

[自然発生起源粒子]

土壌粒子 一 粒径 は 1 0 〃 m 以 下 で あり ､ 海塩粒 子 ととも に粗大粒子 の 大半を

占める ｡ 土や砂 の巻き上げにより発生 し ､ 黄砂 の ような地球規模 で拡

散するグ ロ ー バ ル 土壌 ､ 地域内土壌 ､ 道路粉塵に分けられる ｡ 主成分

は Al ､ S i ､ C a ｡

海塩粒子 - 水溶性粒子 ｡ 海水 の 気泡が海水 中 大気圏界面 で破裂する時 ､ 界面

海水が粒子となり飛散する｡ 粗大粒子に多い ｡ 主成分は N a ､ C l ｡
[ 人為発生起振粒子]

自動車 - 自動車の排気ガ ス による影響は ､ ガ ソリ ン 車とデ ィ ー ゼ ル 車に分け

られる ｡ とも に微小粒子が多く ､ ガ ソリ ン 車 の 主成分 は B r ､ デ ィ ー ゼ

ル 車の 主成分は元素状炭素 (E C) で ある｡

石油燃焼 -

発 電に用 い られ て い る重油の燃焼により発生 し ､ 粒径は 1 0 LL m

以下 で ある｡ 主成分は Ⅴ､ N i ｡

廃棄物焼却 一

地方自治体 の清掃工場などから発生 し､ 主成分は K ､ P b ､ Z n

で ある . また ､ 野焼き等 の植物 の燃焼により ､ K が大量 に発生する o

[2 次粒子]

硫酸塩 - ディ
ー ゼ ル機関等に よる化石燃料によ り発生 した S O 2 が ､ 光化 学反

応や 酸化 を経て 生成する ｡ 水溶性 で あり乾燥時に は微小粒子 に多 い ｡
主 な硫酸塩は ､ (N H 4) 2 S O 小 H 2 S O 4 O

1 0 2 ･ 大気 エ ア ロ ゾル と測定方法
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硝酸塩 - N O ､ N O 2 と して 排出され たガ ス が ､ O H 基と の 反応 ､ お よび光化

学反応 に より硝酸塩となる ｡ 水 溶性 で あり乾燥時には微小粒子 に多 い

が､ N a C l などの 反応する物質により粗大粒子 にも存在する｡ 主な硝酸
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塩は ､ N H 4 N O 3 ､ N a N O 3 ｡

こ の よう に様々 な特性をも つ エ ア ロ ゾル の モ ニ タリ ン グ方法は ､ 多種存在す
るが ､ 主なもの を以下に挙げる｡

まず ､ 大気 エ ア ロ ゾル の 粒径分布測定に は光散乱式 パ ー テ ィ ク ル カウ ン タ ー

が よく使われ る｡ これ は ､ エ ア ロ ゾ ル に光を照射 し ､ そ の 散乱光強度 か ら粒径
を測定す る もの で ある ｡ こ の 測定 に は ､

エ ア ロ ゾル 粒子 が球形 で ある こ と を仮
定す る必要 があるo ま た､ ロ

ー ボリ ュ
ー

ム ･ エ ア ･ サ ン プラ
-

や ハ イ ポリ ュ -

ム ･

エ ア ･ サ ン プラ
-

を用 い て ､
エ ア ロ ゾル を直接補集する方法がある ｡ こ の 測定

で は ､ 粒径轟に エ ア ロ ゾ ル をサ ン プリ ン グする こ とが で き ､ ま た使用すフ ィ ル

タ
ー

によ っ て は各粒径毎の化学組成を測定する こ とが可能となる ｡ しか し､ ロ
ー ボリ ュ

ー

ム エ ア ･ サン プラ -

は ､ 空気吸引時間が数日 か ら 1 週 間ほ どかかり ､

エ ア ロ ゾル の 時間変化を見る に は あまり適きな い o 一 方 ､ ハ イ ポ リ ュ - ム ･ エ

ア ･ サ ン プラ
-

は ､ 空気吸引時間が数時間か ら数 日 で済むが ､ 分級 の 困難さや ､
フ ィ ル タ

ー

が大き い こ とか ら来る保存管理 の難 しさ ､ コ ス トの 高さなどの問題
点も多 い ｡ こ の他 にも ､ 大気 エ ア ロ ゾル 消散係数の鉛直分布が測定で き るライ
ダ ー

や [別 冊 ｢大気デ ー タ取得用 4 波長 ライダ
ー

+ ､ 参照] ､ 太陽光を利用 して

大気カ ラ ム の 光学的厚 さ･を測定するサ ン フ ォ十メ
ー タ ー

､ 位相関数 の測定が可
能な ス カイ ラ ジオメ ー タ ー 等が ある｡ こ こ で ､ サン フ

.
オ トチ

ー タ ー

､
ス カイ ラ

ジオ メ
ー

タ
ー

な どの 大気放射を利用 した測定 峨 千葉大学環境リ モ ー

トセ ン シ
ン グ研究セ ン タ ー

セ ン サ/ 大気放射研究部門大気放射研究分野 (高村民雄) に
て 精力的に なされ でい争.

以下 に本研究で用い て い る ､
ロ

ー

ポリ ュ ⊥ ム ･ エ ア ･ サ ン プラ
-

を用 いた大気
エ ア ロ ゾル測定方法につ い て説明する｡

2 . 2 ロ ー ボリ ュ ー ム q

ェ ア , サ ン プラ - を用 いた大気 エ ア ロ ゾル
測定

-2 ･ 2 ･ 1 t) - ボリ ュ ー ム ･ エ ア ･

サ ン プラ ー ( ア ン ダ ー セ ン型)
ロ

ー ポリ ュ - ム ･ ア ン ダ ー セ ン ･ エ ア ･ サ ン プラ ｢ (帝京ダイ レ ッ ク ‥ A N - 2 0 0)
は ､ F i g . 2 . 2 に示すように 8 段 の 耐食 ア ル ミ ニ ウム 合金製 の多孔ジ ェ ッ トノ ズ
ル を備えた ス テ ー ジが積み重ね られた構造で ､ イ ン パ ク タ 一 方式 に より ､ 空 気
中 の エ ア ロ ゾル を区分された粒径 ごと に補集す る こ とが 出来 る測定器 で ある｡
各段 の禰集粒径は Fig . 2 . 2 に ある通り で ､ 各段 の ス テ ー ジには 8 0 0 ､ 4 0 0 ､ あ

る い は 2 1 6 個の ジ ェ ッ トノ ズル ( 吹き出 し口) が開い てお り ､ そ の 下部の プ レ

12 2 . 大気 エ ア ロ ゾル と測定方法
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… 欠顎% 現顎

Filt e r -
-

サ

- 叫

‾墓
■
‾

･萱葦墓.琵.-
0

B a c k U p

F ig . 2 . 2 S ch e m ati c di a g r a m of L o w
-

v ol u m e A n d e r s e n A i r S a m pl e r

-

トに置かれ た フ ィ ル タ
ー 上 に エ ア ロ ゾル が補集される. 上部試料空気取り入

れ 口 か ら
一 定流量 (28 .3 1/ m i n) で試料空気を吸引すると ､ 下段 になるに従い

ジ ェ ッ トノ ズ ル の 直径が小さくなる の で ､ 各 ス テ ー ジの ジ ェ ッ ト気流 の流速は

下段 になるほ ど増大する｡

イ ン パ ク タ
一 にお ける慣性パ ラメ

ー

タ ー は ､ R a n z
･ W o n g 等 の研 究に より

以 下 の式 で表される ｡

V
=

C p V c( dp )
2

1 8 p D c

2 , 大 気 エ ア ロ ゾ ル と 測 定 方 法

(2 -

1)

1 3



dp
=

dp 5 0
-

1 8 p p

C V
c p

i 8F L V N 7d ) c
3

6 0

4 C Q p

F : 慣性 パ ラメ ー

タ ー

､ a : カ ニ ン グス リ ッ プの補正係数 ､

(2 - 2)

( 2 - 3)

d p : エ ア ロ ゾル粒

径 ､ d p 5 0 : 5 0 % 分離され る動力学粒径 ､ ” : 空気 の 粘性係数､ p : エ ア ロ ゾ

ル粒子密度､ V c : ジ ェ t) トノ ズ ル を通 る流速､ D c : ジ ェ ッ トノ ズ ル の 直径 ､ Q :
試料空気 の吸引流量､ 〟 : ジ ェ ッ トノ ズル 数

また ､ 流量の 較正曲線を Fi g . 2 .3 に示す.

32

3 0

2 8

L

4)
lト1

4 )

悪2 6
t叫
L

I O

Jl

24

22

2 0

i

2 2 2 4 2 6 2 8 3 0 3 2 3 4

G a s M e t e r (S L P M)

Fi g . 2 . 3 C alib r ati o n c u r v e of th e m a s s fl o w

本研究にお い て ､ ロ ー

ボリ ュ ー ム ･

エ ア ･ サ ン プラ - は ､ 粒径 を求めるとき の

み 8 段 (9 分級) で の観測を行 い ､ 定常的な エ ア ロ ゾル 組成 の測定で は ､ F i g . 2 .1

にあるように 2 〟 m 付近 で エ ア ロ ゾル 特性が変わる こ と か ら､ l l . 0 〃 m 以上 ､

2 . 1 - l l . O p m ( C o a r s e P a rti cl e) ､ 2 . 1 FL m 以下 (Fi n e P a rti cl e) の 3 段分級を

用 い て い る ｡

2 . 2 . 2 フ ィ ルタ
ー 材質

エ ア ロ ゾ ル補集 に あた り ､ フ ィ ル タ ー

の 種類の 選択 は ､ 分析精度に 大き な影
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響を及ぼす
-

因 となるため ､ そ の選択 には注意が必要となる o

補集用 フ ィ ル タ ー

は ､ 大別する と繊維状の もの と多孔質状 ( メ ン プラ ン タイ
プ) の も の に大別 され ､

一 般に繊維状の フ ィ ル タ ー

は圧損 サ 吸湿性は低 い が金
属 の含有量が高く ､ メ ン プラ ン フ ィ ル タ

ー は ､ 逆に圧根 幹

吸湿性 が高く ､ 金属
の含有量が低 い と言われ て い るo T a b l e 2 . 1 に各種フ ィ ル タ ー

の 主な含有元素
( ブラ ン ク値) を示す [大 慶鹿家 e t al .

,
1 9 9 0] o テ フ ロ ン繊維 フ ィ ル タ ー は ､

微粒 子が わず か に透過すると いう欠点があるが ､ 吸湿 ､ 圧損が少 な い こ とか ら
S P M 総量の 測定 ､ イ 舟 ン ク ロ マ トグラ フ ィ を用 い た水溶性成分や ､ 放射化分
析を用 い た金属成分 の測定に広く使われる｡ - 方､ 石英繊維フ ィ ル タ ー

は A l ､

C a ､ N a な どの 金属製分の プラ ン タ値が高くなり ､ これ らの成分の分析精度は
低くなるが ､ 大気 エ ア ロ ゾル の 重要な成分である炭素を分析する こ とがで きる ｡
こ れ らの 理 由 か ら､ 本研究で は ､ 水溶性成分分析用にテ フ ロ ン繊椎 フ ィ ル タ ー

( A d v a n 七e c T o y o C o ･ , P oly A o n
- P F O 8 0) ､ 炭素成分分析用に 石英繊維フ ィ ル タ

ー (P all fl e x 2 5 0 0 Q R A - U P) の 2 種類 の フ ィ ル タ ー を用 い たo こ の 測定で は､
サ ン プラ - を 2 台並 べ ､ 同条件でそれ ぞれ の フ ィ ル タ ー に補集 して い る ｡

T a bl e 2 ･ 1 E l e m e n t s i n cl u d e d i n v a ri o u s filt e r s ( FL ど/(8 ×1 0 i n ch m t e r))

E l e m e n t

F ilt e r

Q u a rt s G l a s s Fi b e r
b) M e m b r a n

c)

F ib e r
a)

T efr o n fib e r d)

(P ol yf r o n)
h

q

< 0 .4

4 0

A g

A I

B a

C a

C I

C o

C s

C u

F e

K

M n

N a

N i

Ti

V

Z n

< 0 . 3

5 0 0 0

< 1 0

2 0 0 0

2 0 < 0 . 3

1 0 0 0 0 0 2 0 0

2 0 0 0 0 0 < 4

8 0 0 0 0 0 2 0 0

3 0 0 < 2 0 0 0 1 0 0

0 . 8 0 .9

< 0 . 0 8 < 0 .2

< 4 0 < 2 0 0

8 0 0 < 2 0 0

3 0 0 2 0 0 0 0

2 0 3 0

6 0 0 0 2 0 0 0 0 0

1 0 < 1 0

0 . 1

< 0 . 0 5

< 2 0

< 6 0

< 1 0 0

0 . 5

3 0 0

< 2

< 4

2 0 0

3 0 0

< 0 .2

< 0 , 0 5

< 2 0

< 6 0

< 1 0 0

< 0 .7

2 0 0 0

< 2

1 0 0 < 2 0 0 < 4 0 < 4 0

1 < 2 < 0 .3 < 0 . 3

< 5 1 0 0 0 0 0 3 1

a) P allfl e x C o .

, 2 5 0 0 Q A S T , b) A d v a n t e c T o y o C o .

,
G B - l o o n

,
c) A d v a n t e c

T o y o C o .

,
A 3 0 0 A

,
d) A d v a n t e c T o y o C o . , P ol y fl o n

- P F O 4 0
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2 . 2 . 3 親藩性イオン

大気 エ ア ロ ゾル 中 の水溶性イオ ン の 成分と して ､ 主に S O 4
2 -

､ N O 3
-

､ C I ㌔

N H
4

'

､ N a
'

､ K
'

､ C a
2 '
､ M g

2 ＋
が分析され て いる . こ の ような水溶性イオ ン の 分

析は ､ 従来個々 の 成分に応じて ､ 吸光光度法､ 原子吸光法 [ 粛安居大鹿併全局
19 8 7] 等で分析され て きたが ､ 近年で は ､ 多成分が同時に分析でき るイオ ン ク
ロ マ トグラ フ 法 [ 牌 鮭太耽 顔策 略 1 98 5] が主流になり つ つ ある o 以 下
の イ オ ン ク ロ マ トグラ フ ィ に つ い て説明する ｡

2 . 2 . 3 . 1 フ ィ ルタ T の前処理

水溶性イオ ン の成分分析にお い て は ､ まず ､ 補集 した エ ア ロ ゾル の フ ィ ル タ
ー

か らの 抽出作業が必要で あ り ､ 超音波抽出法 ､ 振塾抽出法 ､ ソ ッ ク ス レイ 抽

出法な どがある ｡ こ こ で は ､ 本研究で使用 して い る超音波抽出法につ い て 鋭明

する
■
｡

まず ､一補集 フ ィ ル タ ー

を ､ 扇形に 4 分の 1 だけ切 り出 し ､ それ を 5 ミリ ほ ど
の短冊状に カ ッ トする ｡ こ れ を ､ 2 5 m l の 純水に浸 し超音波抽出を3 0 分間行う｡
こ こ で ､ テ フ ロ ン繊維フ ィ ル タ ー

の 場合､ 溶解 しにく い ため純水 の他に 1 m l の
エ タ ノ

ー

ル を加 えて抽出を行う必要がある ｡ 次に ､ ニ ュ ー

ク リポ ア フ ィ ル タ
ー

で ろ過 を行 い ､ イオ ン抽出液を作成す る｡

2 . 2 .a .

_
2 イ オ ンク ロニマ トゲラ フ イ

イ オ
｢ング ロ
､

マ トグラ フ イ の 分析装置は ､ 横河電気 I C ･ 7 0 0 0 お よびダイオネ

ク ス D X - 1 2 0 を使用して い る ｡ T a b l e 2 .2 に､ それぞれ の 分析条件例を示す｡

陰イ オ ン (S O 4
2 ‾

､ N O ,
-

､ C I
-

) の 分析 で は ､ 溶離液と して N a 2 C ? , / N a H C O 3 溶
輯を用 い ､ サ プ レ ッ サ

ー

シ ス テ ム によ っ て N a
＋

を除去 し､ 目的イ オ ン の 導電率

を測定す る方法 を用 いる
.
三 また 1 価の陽イオ ン

ノ
( N H ∴ N a

十

､ K
'

) は ､ 溶離液

と して
J
I

H C l または H N O 8 を用 い て ､ サプ レ ッ サ
ー

シ ス テ ム を使用する方法と

使用 しな い 方法がある . 2 価 の 陽イオ ン (C a
2 '

､ M g
2 ＋

) の 分析 で は ､ 溶離液と

して エ チ レ ン ジア ミ ン/酒石酸 を用 い るノ ン プ レ ッ サ ー 方式 と ､ ヒ ス チ ジ ン/H C l/

ジア ミノ プ ロ ピオ ン 酸溶液を用 い るサ ブ レ ッ サ ー 方式が ある ｡

デ ー タ の読み取りには ､ ピ ー ク 高さ法と ピ ー ク面積法があるが ､ ピ
ー

ク 面積

法 は高感度で低濃度ま で測定出来るという利点があるため ､ オ ー

トサ ン プラ -

を用 い で多試料分析する場合は後者を利角する こ とが多 い ｡ ま た ､ 分析が高感

度で ある こ とか ら､ 試料容器からの N
r
a
'

の 溶出 ､ 試験華の汚染 か らく る N H .
'

の混 入 がブラ ン ク値を高くする恐れがあるため､ 試料の 保存には特に注意が必

要になる ｡
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T a bl e 2 .2 C o n diもi o m s of t h e 主o n ch r o m a .七o g T a P h y i n st r u m e n t s

分析装置 横河聴衆 I C ･ 7 0 0 0 ダイ オネクス D X ･ 1 2 0

陰イオ ン 溶離液

除去液

4 m M N a 2 C O 8 / 1 . 4 m M N a 2 C O 3 /

S O 4
2 -

4 m M N a H C O a 2 . O m lノm in 0 . 7 m M N 由.H C O 3 1 .
5 m lノm i n

N O
S

H

C I
～ 1 5 m M H 2 S O 4 2 . O m lノm in 2 5 m M H 2S O 4 3 .O m l/ mi n

1 価陽イオ ン

N H
4

＋

N a
＋

K
＋

溶離液

除去液

5 m M H N O 3 2 . O m u m i n 1 0 m M H Cl l . 5 m l/ m i n

7 0 m M テ トラメ チ ル ア ン モ ニ

ウム溶液 7 . O m l/ m i n

2 価陽イオ ン 溶離液

除去液

2 m M エ チ ル ジア ミ ン / 2 4 m M H C l / 4 m M ヒ ス チジ ン

C a
2 ＋

4 m M 酒石酸 2
.
O m l/ m i n / 4 m M ジア ミノ プ ロ ピオ ン酸

M g
2

1 . 5 m l/ m i n ･

7 0 m M
､

テ トラメ チ ル ア ン モ ニ

ウム溶媒 7 . O m l/ m i n

2 . 2 . 4 炭素成分

大気中における エアロ ゾル の 炭素成分は ､ 無機炭素および有機炭素 ( 0 聯 n i c
C a rb o n) に分類で きる ｡ こ の うち無機炭素は ､ 元素状炭素( El e m e n t a ry C a rb o n)

と炭酸塩 で構成され て い るが ､ 炭酸塩は ､ 石灰岩土質等の 発 生源近傍を除い て

｢ 般環境大気で の存在は無視できる [P u a , e t al . , 1 9 8 4] ためこ 通常は ､ 元素

状犀索と有機炭素が分析される ｡ 元 素状炭素
･ 有機炭素の分析方法に は ､ 熱分

離法 (T h 9 r m al 法) [ C a dl e , e t al . , 1 9 8 3] ､ 溶媒抽出絵 [ G u n d el, e t a l ･ , r1 9 8 4] ､

酸分解法 [ K u k ej a , et al . , 1 9 7 6] ､ 光学的方綾 [ D el u m y e w , e t al . , 1 9 8 0] また

は ､ , こ れうの方法の粗み合せによる手法が提案されて い るが ､ 各分析法法とも

完全な分離定量法とな っ て い な い ｡ こ れ らの 分析法のうち ､ 周内の ほ とん どの

機関で採用されて い る方鋳である熟分離法に つ い て説甲するo

2 .2 . 4 . 1 フ ィ ルタ ー の 取り扱い

炭東成分の禰集用 フ ィ ル タ ー

には ､ ガ女状有機物g) 吸着はあるも の の 石英繊

維 フ ィ ル タ
ー が最適で ある ｡ ガラ ス 繊維 フ ィ ル タ

ー

で は ､ 酸性 ガ ス の 吸着によ

り重量濃度測定値に誤差が生じる の み ならず ､ 炭素成分分析にお い ても石英繊

推 フ ィ ル タ
ー

より誤差が大き い . 漢.た ､ ガラ ス 繊維 フ ィ ル タ
ー

にお ける炭素粒

子 の酸化速度は ､ 石英繊維 フ ィ ル タ
ー に比 べ て 大き†

､ [ L 1
'

n
,
e t al l , 1 9 8 8] Q r

方で ､ 石 英繊維 フ イ
､
ル タ

ー

は ､ 炭素を 1 c m
2
あたり最大 1 0 FL g 程度含有 して い

るため ､ あらか じめ使用前に 6 0 0 ℃で加熱処理 し､ 炭素成分を除去する必要が

ある ｡ しか しなが ら ､ 石英繊維 フ ィ ル タ
ー

は､､ 有機物 の 吸着が著 し い こ とか ら

保存管理が難 しい ｡
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炭素成分分析装置は､ 非常に高感度で あるため ､ 分析試料が少量 ですむ反面 ､

フ ィ ル タ
ー 上 の 炭素成分 の均

一 性が問題となる ｡ ハ イ ポリ ュ - ム エ ア サ ン プラ
一 にお ける測定で は ､ 炭素成分 の場所に よる不均

一

さは ､ ほ ぼ無視で きる o
-

方 で ロ
ー

ボリ ュ
ー

ム エ ア サ ン プラ
一

による補集で は ､ 試料フ ィ ル タ
ー 中心部 の

分析値が外側よりも 5 - 1 0 % 程度小 さく なり ､ 均
一

に な っ て い な い o そ こ で ､

試料 を分析用 に ポ ン チで打ち抜く際､ F ig . 2 . 4 の ように､ 中心部か ら外側 - 打

ち抜き ､ 補集された試料を平均的に用 い る必要が ある｡

F ig . 2 . 4 B o ri n g p o siti o n s i n a s a m p l e d 丘It e r

2
.
2

.
4

.
2 熟分離法

熱分離法は､ 炭素成分 の熱特性 (熱 に対する安定度) の 相違を利用 して 元素

状炭素と有機炭素を分離定量する手法で あり ､ 最適な分離温度 の設定によ っ て

分析精度が左右される ｡ 不活性ガ ス お よび活性ガ ス雰囲気下にお ける大気 エ ア

ロ ゾ ル の 元素状炭素 ･ 有機炭素の分離温度 の検討ij: ､ 多く の 研究者によ っ て 行

われ て い る■[ O u B , e t al . , 1 9 8 4 ,
･

C a dl e , e t al . , 1 9 8 3] ｡ 各種粒子 の炭素成分サ
ー

モ グラ ム や ､ 加熱温度と炭素検出量と の 関係は様 々 な パ タ
ー

ン を示 して おり ､

熱特性 に よ っ てす べ て の粒子中の 元素状炭素と有機炭素を完全分離する こ と は

不可能で あり ､ 粒子 の 種類によ っ て分離温度が異なる｡ とり わけ ､ 有機炭素含

有率が高 い粒子 ､ 道路粉塵および土壌系粒子等に つ い て分離温度を正確に 決定

する こ とは難 しい [ 鰍 # , 1 9 8 5] o

不 活性ガ ス 雰囲気下 で は ､ 加熱温度が低 い場合には有機炭素 の残留 ､ 加熱温

度が高い場合には炭化と いう現象が起こ り ､ いずれ の場合にお い て も ､ 元 素状

炭素を過大評価 して い る こ とに留意する必要がある ｡ 大気 エ ア ロ ゾル お よび各

種発生源粒子における加熱温度と炭素検印との 関係を Fi g . 2 .5 に示す [ 廟井次

席 1 9 8 5] ｡ Fi g . 2 . 5 か ら､ 6 0 0 - 8 0 0 ℃ の 温度の範囲内で炭素検出量が
一 定に達

する傾向がある｡ 6 0 0 ℃以下 で 明 らかに有機炭素の残留が認められ ､
8 0 0 ℃ 以上

で は 発 生源粒子 の 種類 に よ っ て 有機物の炭化が顕著に起 こ り ､ 炭素量検出が減
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少する こ と確認され て い る ｡ ま た ､ 9 0 0 ℃付近 で は ､ 元素状炭素の燃焼が起 こ

る こ とが確認され て い る｡ こ れ らの こ と か ら ､ 不活性ガ ス 雰囲気下 で の 分離温

度は ､ 6 0
.
0 - 8 0 0 ℃ に設定する ことが妥当で ある と考えられる｡

我々 が用 い て い る分離条件を以下に示す｡

有機炭素 一 不活性ガ ス ( H e) 雰囲気下 で ､ あらか じめ 6 00 ℃ に保持 して ある

炉 に入 れ ､ 約 5 - 1 0 分間燃焼させるとする｡

元素状炭素 (総炭素) - 活性ガス (H e - 0 2) 雰囲気下で ､ あ らか じめ 90 0 ℃

以上 に保持 して ある炉 に入れ ､ 約 5 - 1 0 分間燃焼させ る ｡

0
J J

】=

0

竜宮

葛篭
1

4'

35

名望
L

6 卓
0
'

J J
-

くq

a :

1 0 0

9 0

8 0

7 0

6 0

5 0

4 0

3 0

2 0

1 0

0

B io m a s s

(0 2
-

H e)

D ie s el S m o

甲 (o 2
-

H e )

㌔i. m a s s B ｡ , mi n g (H e

月 8
8 屯 n

- … 品岬 廟 貼 le S e m O g ¢

0 2 0 0 4 0 0 6 0 0 8 0 0 1 0 0 0

T e m p e r a t u r e ( ℃)

1 0 0

9 0
○

= 8 0

竜宮 70

雪雲….:
L

5 ち 30
0

葛 20
∝

1 0

0

?
～

S oiJ - 4 4 JJ m

l

岬 ^ J L M

也- 8 廿昏ト 叫

J 山 如 Ad
, p m

T &

( H ¢)

.
¢

¢
■

d
◎

､

○

♂

GI
, ¢ S o J

'

[ - 4 4 JJ m (H e

m

0 2 0 0 4 0 0 6 0 0 8 0 0 1 0 0 0

T e m p e r a t u r e (
o

C )

F i g . 2
.
4 T h e r m al p r o p e rti e s of v a ri o u s s o u r c e a e r o s ol s

2 . 2 .4 . 3 C ･ H ･ N d コ ー ダ ー

C ･ H ･ N ･ コ
ー ダ ー

( 柳本製作所 : M T - 3) は ､ 試料を燃焼し燃焼ガス の 組成

か ら､ 試料中の H ･ C ･ N の 元素量を測定する装置で ある｡ F i g . 2 . 5 に装置 の概

略図を示す｡ 装置 は ､ 試料 の燃焼部､ 燃焼ガ ス の採取用定量ポ ン プ機構 ､ およ

び採取ガ ス 中 の H 2 0 ､ C O 2 ､ N 2 濃度を測定するための検出部か らな っ て い る｡

図 1 にお い て H e キ ャ リア
ー

は電磁弁 11 を経て燃焼管に供給され ､ 常に 1 8 0 -

2 0 0 m l/ m i n で燃焼管に流す｡ 電磁弁 1 4 ･

1 5 を開き ､ 1 3
･

1 6 を閉 じて ポ ン プ

の ピ ス ト ン を右側 - 引 き 出すと ､ 燃 焼管 に供給され て い る H e の
一 部 は

S o m ュ/ m i n で燃焼管尾 の 方 - 吸引される ｡ こ の 時 ､ 白金ボ
ー

トに 2 - 2 .5 m g の

せ た試料を試料分解炉 の中 - い れると ､ 試料は高温 で分解され ､ さ らに酸化銅

と接触 して完全酸化される ｡ また ､ 試料事り発生する H 2 0 ､ C O 2 ､ N 2 以外 の 物

質は ､ 酸化炉 ･

還元炉 で 完全 に除去され るo

混合 ( M I X) が終了すると電磁弁 16 が開い て 1 5 が閉 じ､
一 定速度で 2 7 に

送 られる ｡ 押 し出されたポ ン プ内ガ ス は ､ 直列に つ ながる 3 列 の 差動熱伝導度
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2 5 1

[±コ
⊂= = コ

[= : = = コ
1 4

2 6

2 7

コ

1 8

1 6 一 卜 - 1 5

1 2 - 1 1

1 0
血r
8

. y
, 7

｢ ｢

園 田
盟 図

囲 因
因 国

留 留
因 団

22
1 9 2 0

2 3
21

H e

2 4

一 卜 2 5

O I H l

1 . 資料分解炉

2 . 酸化炉

3 . 還元炉

4 . 保温連結管

5 . 燃焼菅

6 . 還元菅

了. 調圧弁

8
-

i 0 . 流量計

l l - 1 6 . 電磁弁

1 8 . ポンプ

1 9 . H 1 0 吸収菅

2 0 , C 払吸収菅

21 . デイレ -

コ イル

2 2
～

2 4 . T
.

C
'

D

2 5 . E X T .

2 6 . ポンプ恒温糟

27 . 検出器恒温槽

Fi g . 2 .5 S ch e m a ti c di a g r a m of C
･fI ･ N ･ C o d e r

計に導かれ ､ それぞれ の 対は H 2 0 吸収管 ､ C O 2 吸収管お よびディ レ
-

コ イ ル で

連結され て い る｡ ポ ン プ 内ガ ス は ､ Ⅱ2 0 ､ C O 2 ､ N 2 ､ H e の 4 種 の 気体か ら構

成され てお り ､ まず 1 9 で H 2 0 が ､ 2 0 で C O 2 が吸収され ､ そ の濃度 に比例 し

た信号を得る こ とが できる ｡ デ ィ レ -

コ イ ル (2 1) はポ ン プと等容積 の H e ガ

ス で充満 して い る の で ､ 同様に N 2 濃度に比例 した信号を得られるo
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3 . 且 披じめに

太陽光が地球大気を通過する際､ 空気分子と大気 エ ア ロ ゾル の 2 つ の 散乱を

受ける ｡ 太陽放射 エ ネル ギ ー は 波長 0 . 5 〃 m に ピ
ー

ク をも つ の で ､ 粒径が光 の

波長よりも十分小さな空気分子に つ い て は ､ R a yl ei g b 散乱の 理論を適用する こ

とが できる ｡ R a yl ei gh 散乱 は ､ 前方散乱される割合と後方散乱される割合が等

しく ､ そ の 強度は波長 の 4 乗に逆比例する｡ 空が青や赤に見える の は ､ こ の 空

気分子 の散乱 に起因 して い る｡
一 方 ､ 大気 エ ア ロ ゾル は ､ 1 0

‾ 8 -
1 0 0 〃 m と広

範囲 の粒径を取り ､ 太陽光 の波長と同程度 かそれ以 上 の粒径が大部分を占める

ため R a yl ei gh 散乱 理論を用 い る こ とはで き ない o そ こ で大気 エ ア ロ ゾ ル に つ

い て は ､ 球形 を仮定 した任意 の大きさ の粒子による電磁波 の散乱理論 ､ M i e 散

乱理論を使用する ｡ M i e 散乱 は ､ 光 の 波長が同 じ場合 ､ 散乱 される粒子 の粒径

が大き い ほ ど前方散乱が卓越 し､ 粒子 が持 つ 複素屈折率により大きくそ の散乱

吸収過程が変化するとい う特徴がある ｡

また ､ 大気に浮遊する エ ア ロ ゾル は､ 周り の 環境に左右されやすい ｡ とく に

水溶性粒子は ､ 湿度によりそ の性質が劇的に変化する｡ 例 えば ､ 塩化ナ トリ ウ

ム 粒子 で は ､ 乾燥状態に比 べ て相対湿度 90 % で の粒径 の 大き さは約 2 . 5 倍も大

きく なる ｡ 粒径 ととも に複素屈折率も変化するため ､ 散乱特性 に 与 える影響は

非常に大きなも の となる｡

こ の 章で は ､ M i e 散乱理論と､ E e r k e r の 2 重混合核 ( ある粒子 の周りを別

の特性をも っ た物質が覆 っ て い る粒子) 理論 ､ および湿度による粒子特性変化

を取り扱 っ た T a n g の 理論に つ い て 説 明する .

3 . 2 大気 エ ア ロ ゾルの光学特性 一 理諭 -

3 . 2 . 1 M i e 散乱理論

2 0 世 紀初頭 ､ G . M i e は均
一 媒質内に存在 し ､ 任意の 直径 をもち ､ 任意材質

の均 一

な球による平面単色波 の 回折を ､ M a x w e l l の 電磁波方程式を用 い て 取り

扱い ､ 厳密解を得た [ 帽 n d e H ul st , 1 9 8 1; B oL z 'e n , 1 9 8 3] ｡ M i e 散乱理論は ､

Fi g . 3 . 1 にある ように ､ 粒子 に入射 した電磁波により誘導される双極子輯射の

理論である ｡ 以下に ､ M i e の 理論式 の概要を示す｡

まず ､ kl を電磁波の波数 ､ m を散乱体球の複素屈折率と して H e l m h o l t z の 式 よ

り ､

△v ＋ k
2
m
2

v
- o (3 -

1)

2 4
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/

/

”

/

〝
■ ■ -

ヽ
ヽ

- ち

ノ
＼

ノ

S c a t t e r i n g

A n g一e

l n ci d e n t L J
'

g h t

F i g . 3 .1

M a x w e l l の 方程式 より ､

r ot H = ik m
2
E

r ot E = - ik H

k = 望 = 空
c 1

ヽ､ _
メ

ヽ
､
-

Di p o ‡e

1) /
/

D i p ol e r a di ati o n i n t h e li g ht s c a 七七e ri n g

4 m
.

c r

m
2
= c

- -

a )

f は誘電率 ､ u は電気伝導率.

E
r

( ”)
= 0

1 a(r v)
E
G

( m )
- - -

r si n O ∂p

E
4

( ”) 1 a(r v)
r a e

こ れ より ､

■
T M 波の E (

m)
と H
( m)
の 全要素は､

H
,

( ”,
- 普き＋ m 2 k 2 r v
l a
2

(, v)
I H

o

( ”)
≡

; 諒

1
,
a
2

(, v)H;
”)

I - -

r si n O 8 r∂p

同様に ､ TE 波 の E (
e)
と H
( e)
の 全要素は ､

E
r

' m '
- 響 . m

2
k
2
r u

H
,

( m ,
= .

E
e

` m '
-言語 , H

e

` m )
ニ ー

志警
1

E
4

( ”)
ニ ー

r si n β

∂
2

仁〟)
a r∂Q

甲
r ∂o

l ∂レ〟)
H
4

( 肘)
-

二｢ ㌫㌻

と書く こ とが でき ､ Ⅴ と 〟 をデバ イ ･ ポテ ン シ ャ ル と い う｡

(3
-

2)

( 3 -

3)

(3 -

4)

デ バイ ･ ポテ ン シ

ヤ ル が ヘ ル ム ホ ル ツ方程式を満たす こ と か ら ､ 動径部分と角度部分に分けて微

分方程式を解くと ､ 動径部分は球 ベ ッ セ ル 関数 j n( k T) ､ F D( k T) の 線形結合と し

3 . 大気 エ ア ロ ゾル の 特性
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て ､ また角度部分につ い て は 球面調和関数 Y n
m

( C , 4 ) の 線形結合と して表す こ

とが可能となる ｡ β は整数で あり部分波の次数を示す｡

以 上 の こ とより ､ 入射波 ､ 球外部散乱波 ､ 球内部 の波の ポテ ン シ ャ ル は以下

の 式 で与 えられる ｡

入射波成分､

黙 ′
ー
､ n 2 n ＋1

r u
' L

'

'
- e
i d
c o s¢∑( 1

'

)
”

〃
= 1

( カ

r v
( L

l

'
- e
l m
si n 4∑トi)

A

〃= 1

散乱波成分 ､

〟(〟 ＋1)
2 n ＋1

n( n ＋1)

α)

r u
(s'

- e
j d
c o s¢∑ - a

n( - i)
”

T7 ヒ1

O 3

r v
( s)

- e
L

'

m

si n 4∑
- b
n( - i)

”

〝
= 1

球体内部波成分 ､

p
n

l

(c o s o)4 n(k r)

p
n

l

(c o s o) ¢n(kr)

2 n ＋ 1

n( n ＋1)
2 n ＋ 1

n( n ＋1)

00

r u
( ”)

- e
i d
c o s¢∑m c n(

- i)
〟

〃 = 1

CO

r v
' w )

- e
t

'

d

si n ?∑m d n( - i)
”

乃 = 1

2 n ＋1

p
n

l

( c o s o)( ”(k r)

p
n

l

( c o s o)( ”(k r)

n(n ＋1)
2 n ＋1

n(n ＋1)

p
n

l

( c o s o)4 n( m k r)

p
n

l

( c o s o)4 n( m k r)

(3 -

5)

( 3 - 6)

(3 -

7)

こ れ らの 式 を用い た a n ､ b n. の 導出に ほ､ F
- a で の 以 下 の境界条件を用 い るo

i[r u
' L

'

'
･ r u
' s'] -i[r u

' w ']

f[r v
'i'
･ r v
' s'] -i[ -

' w ']

[r u '
i'
. , u
' s'] - m

2

[, u '
w']

[r v '
L

'

'
. , v
' s'] -[, v'

w ']

よ っ て ､ a
n
､
b
n
は次の ように与えられる .

α
〃

=

b
n

=

v n ( y) v n( x )
-

m v n( y) v n
T

( x)

v n

■

( y) ( ”( x )
-

m v n( y)( n
'

( x)

m V n ( y) v n ( x)
-

v 〃( y ) v n
'

( x)

m v n

T

( y) ( ”( x)
-

v n( y)( n
'

( x)

2 6

(3
-

8)

(3 - 9)
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2 m a

A

x = k a =- -

, y
= m k a

x は粒径パ ラメ ー タ で ある ｡ こ こ で ､ 〆D( k T) は､ 球面 ベ ッ セ ル 関数j l により ､
T7 ＋

-

2

- Jf j n .喜.(k r)
と表 され る｡ ∈p( k T) は ､ ハ ン ケル 関数に より ､

･ n( &) - 俸 n .壬
(か)

と表わされ ､ ま た P n
l
( c o s 6) は ､ ル ジャ ン ドル の 倍関数により ､

p
n

l

( c o s o) I si n e
d P
n( c o s o)
d c o s O

と書ける ｡

ま た ､ 電気 ベ ク トル の 振動の成分を散乱画

面) に対 して 垂直成分と
㌢

水平成分にわけると ､

以下 の 式で 与 えられ る｡

A 2 n ＋1
s .(e) - ∑
急n(n ＋1)
& 2 n ＋1

s
2(0) - ∑L J

2 1
v

′ 【

急 n( n ＋1)
こ こ で 7 t

n ,
て
n は ､

( 3 -

10)

(3 - l l)

(3 - 1 2)

( 入射光及び散乱光の方向を含む

その行列成分 Sl( 0 ) , S2( 0 ) は ､

‡a n 7T 刀(c o s o) ＋b D r 〃( c o s o))

ib n 2T H( c o s o) ＋ a n r n( c o s o))

方
n( c o s o) - 志pn

l

(c o s o)

･
n(c o s o) -孟p n

l

( c o s o)

で ある ｡ こ れ より ､ 光の 強さ の垂直 ､ 水平成分 1
'

l , 1

'

2 は

i
l

- ls l(0 )I
2

-

i
2

- [ s 2 (0 )[
2

-

となる こ とが分かる ｡

3 . 大気 エ ア ロ ゾル の特性

∑

∑

2 n ＋ 1

”( n ＋ 1)

2 n ＋ 1

n ( n ＋ 1)

( a n 7T n (0 ) ＋ b 〝 r n ¢)]
2

(b n 7r 〃 ¢) 十 a n T 〃 ¢)可
2

(3
-

1 3)

( 3
-

14)

( 3 -

1 5)

( 3 -

16)
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以上より ､ 強度 Jo の 光が入射 した場合の ､ 粒子からの 距離 r における散乱光

強度 ∫は ､

∫ =

I
o ( i l ＋ i 2 )
2 k
2
r
2

で 与 えられる ｡ Fi g . 3 . 2 , Fi g . 3 . 3

光強度 ( 1
'

1
＋1

'

2) の角度分布を示すo

d c' J s l( 0)F ･(s 2(0)l
2

d n
.

2 k
2

(3 - 1 7)

に ､ 各球体粒子に光が入射したときの散乱

(3 - 1 7) 式 より微分散乱断面積は ､

( 3 - 18)

と なる こ とが分かる o これ を全立体角に つ い て積分 し､ ( 3 - 1 4) 式 で の 直交関係

を用 い ると ､ 消散断面積 u
e x t
は以 下の ように求まる ｡

A
2

0
'

e x l
= -

2 7 r

CO

≡(2 n ･ 1)(R e( a 〃 ＋b n)i
n = I

また ､ 散乱断面積 o s c a は

A
2

o
'

s c a

=

吉宗

となる｡

纂(2 n ＋l)(Ia nZ
2

･Ib nt
2

)

3 . 2 . 2 K e r k e r の 混合核散乱理翰

Mi e 散乱 理論が 一 様に均質な粒子ゐ散乱理論で ある の に対して ､

( 3
-

19)

( 3 - 2 0)

K e r k e r の 混

合核散乱理論[ K e r k e r , 1 9 6 9] は ､ 中心 に核を作 っ て い る粒子に ､ 他 の 粒子 がそ

の周り に シ ェ ル を構成 して い る場合を想定したもの で ある ｡

を示 す｡

Fh E
'

D n 3

fk K
-

D n 2

鮎 由rl I
a

ン
b

F i g . 3 . 4 に､ 略図

1
トヨⅩk p o p

'

r lt = O LJt ITt ) r n 四 P モ r

F i g . 3 . 4 G e o m e t r y f o r s c a t t e r i n g o f s p h e r e c o a t e d w i t h s p h e r i c al s h e l l ･

3 ･ 大気 エ ア ロ ゾル の特性 2 9



こ こ で ､ 内核 ､ 外殻ともに ､ そ の 球 の 中心 は 同 じ点にあるも の とする0
こ の 理論は ､ M i e 散乱 理論と ほ ぼ同様 の過程を経て導出する こ とが で きる ｡
式(3 - 8) の境界条件が ､ こ の 理論 にお い て は r -

乳 r
- b の 2 カ所 あり ､ 合

計8 個 の 式を用 い て ､ 8 つ の未知数を決定する ｡
内核 (R e g i o n l) の 半径 ､ 粒径パ ラメ ー

タ ､ 複素屈折率を､ それ ぞれ ∂､ α
､

m
l ､ 同様 に外殻 (R e g i o n 2) の パ ラメ ー

タ を b ､ γ ､ m 2 と し､ R e g i o n

ける複素屈折率 は 1 とする と､ a
n
､ b

n
は以 下 の よう に求まる ｡

α
〃

=

b
n

-

f

m
l V n( m 2 α) m

l X n ( m 2 α)

v n( m 2 α) x n( m 2 α)
′ †

v n ( m 2 V) x n ( m 2 V)

v n( m 2 V) x n( m 2 V)

-

m
2 V
'

( m l α) 0

-

v n( m l α) 0

/

0 -

m
2 V n ( v)

0 -

v n( v)

m
l V n( m 2 α)

v n ( m 2 α)
/

v n ( m 2 l′)

v n( m 2 V)

†

v n ( m 2 α)

m
l V n ( m 2 α)

J

m
l X 〝( m 2 α)

x n( m 2 a)

- m
2 V
'

( m l α) 0

-

v n( m l α) 0

J /

∬〝( ∽ 2 γ)

x n( m 2 1′)

†

x n ( m 2 a)

m
l X n ( m 2 α)

/ l

v n ( m 2 V) x n ( m 2 V)

v n( m 2 V) x H( m 2 V)

0

0

J

-

vニ( m l α)
-

m
2 V n( m l α)

0

-

m
2 [ n ( v)

-

ら( γ)

0

0

/

-

v n ( v)

0 -

m
2 V n( V)

/ / J

v n ( m 2 α) x n ( m 2 α)

m
l V n( m 2 α) m

l X n( m 2 α)

-

vニ( m l α)
-

m
2 V n ( m l α)

0

0
/ l ∫

v n ( m 2 V) x n ( m 2 V)
I

v n( m 2 V) x n( m 2 V)

0 -

( ” ( v)

0 -

m
2 [ n( v)

3 にお

(3 - 2 1)

( 3 - 2 2)

3
. 2 . 3 エ ア ロ ゾル散乱の シミ ュ レ ー シ ョ ン

大気 エ ア ロ ゾ ル の 光学特性を知るために､ いく つ か の 粒径分布 モデル を用 い

て シ ミ ュ レ ー シ ョ ン を行 っ た. 粒径分布 は､ 卿 こ示 す対数正規分布を仮定 し､
T a b l e 3 ･ 1 [ J a e n )

'

ch e , 1 9 9 3] の パ ラ メ ー タを使用 した o
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n( r) I

d N ( r)
- 皇

n
i

d(l o g r) 怒 Ji t l o g q , ･ヰ
(lo g r / R L)

2

2(l o g o
･

i)
2‡ (3 - 2 3)

T ab l e 3 . 1 P a r a m e t e r s f o r m o d el s o f a e r o s ol si z e d i s t r ib u t i o n s d e s c r i b ed

b y th e s u m of t h r e e l o g n o r m al f u n c t i o n s .

A e r o s oI M o d el I n
,

･

( c m
‾ 3
) R

)

I( p m ) 1o g u I

U r b a n M o d el

1 9 . 9 8 ×1 0
4

0 .0 0 6 5 1 0 . 24 5

2 1 .1 1 × 1 0
8

0 . 00 7 1 4 0 . 66 6

3 3 . 6 4 ×1 0
4

0 .0 2 4 8 0 . 33 7

R u r al M o d el

1 6 . 6 6 ×1 0
3 0 . 00 7 3 9 0 . 22 5

2 1 . 4 7 ×1 0
2

0 . 02 6 9 0 . 5 5 7

3 1 . 9 9 ×1 0
8

0 . 04 1 9 0 . 2 6 6

M a ri 七i m e M o d el

1 1 . 3 3 ×1 0
2 0 . 00 3 9 0

.
6 5 7

2 6 . 6 6 ×1 0
1

0 . 01 3 3 0 ,2 1 0

3 3 .

.
0 6 ×1 0

8
0 .2 9 0 .3 9 6

こ こで ､ D j は全粒子数､ +即ま塊何平均半径 ､ a ,･ は標準偏差 ､

上 記 の 散乱理絵を利用 して ､ 大気 エ ア ロ ゾル の 消散係数

( α s c 8) ､ 位相関数 ( P( C )) は以下 の ように求まる o

･
c , ,

- †方r
2
q
餅, ( r , A , 万)

･

n ( r) d r

･
s c a

- J n r
2
q
s c a ( r , A , n

～

)
･

n( r) d r

lJ p ( e ) d n - 4 方

∫ は粒径を表す｡

( α e x t) ､ 散乱係数

(3
-

2 4)

(3
- 2 5)

(3 -

26)

また ､ 大気 の 吸収を表すパ ラメ
ー

タ である単 一 散乱アル ベ ド( m o) ､ 前方
･

後方散乱比を表す非対称性 パ ラメ
ー

タ(∂は ､

t o
o
=

g =

a
s e a

a
e , 1

Jj p (o) c o s o d n
lJ j

'

(o ) d f2

となり ､ 大気 エ ア ロ ゾル に よる可視光 の散乱で は ､

(3
-

2 7)

( 3 -

28)

Lu ｡ は 0 .
7 - 0 ･ 9

､ g は 0 ･ 6 -

o . 8 程度の値 をとる o ライ ダ
ー デ ー タ の解析に必要な S l パ ラメ

ー

タ は､ 消散係

数 ( α e x t) と後方散乱係数 ( ♂) の 比
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s
l
-

a

p

a t

( 3 - 2 9)

で 表 し ､ 可視域 にお い て そ の 値は 10 - 9 0 s r と大きな変化を見 せる ｡

消散係数 ( α e x t) の 波長依存性 を表 したも の に ､ オ ン グ ス ト ロ
ー ム の 経験式

があり ､

α
e x i

= a ･ A
ー b

(3 - 3 0)

と表す ｡ こ こ で ､ ∂ がオ ン グス トロ
ー

ム パ ラメ
ー

タ で ある ｡ これ は ､ サ ン フ ォ

トメ ー タ ー 等の 放射測定器を用 い て ､ 光学的厚さ ( r = J α 8 X t( a) d z) の 波長依

存性から求める ことが多い o オ ン グス ト
ー

ム パ ラメ
ー

タ は ､ エ ア ロ ゾル で 1
-

2 の 値をとり ､ 微小粒子が卓越するほどその値は大きくなる ｡

F i g . 3 . 5 に ､ 各 モ デル の 位相関数を示す ( n
～

= 1 . 5 5
- 0 . 0 1 i

､
1 = 55 0 n m) .

F i g . 3 . 6 に ､ 各 モ デル の 単
一 散乱ア ル ベ ドの 複素屈折率依存性を示す ( 1 =

5 5 0 n 皿) 0

F i g . 3 . 7 に ､ 各モ デル の非対称性パ ラメ
ー

タ の 複素屈折率依存性を示す ( 1 I

5 5 0 n 皿) 0

F i g . 3 . 8 に ､ 都市型 モ デル にお ける Sl パ ラメ
ー

タ の 複素屈折率依存性を示す

( 九 = 3 5 5 ､ 5 3 2 ､ 7 56 n m) 0

F i壷. 3 . 9 に ､ 都市型 モ デル ､ 知外型 モデル の オ ン グス ト ロ ー ム パ ラメ
ー

タ の

複素屈折率依存性を示す. 羊の計算 臥 波長 3 5 0
- 1 1 0 0 n m 草で約 200 分割 して

軒算した消散係数に対 して ､ 最小 二乗法により求めた ｡ こ
1
= で は ､ 3 5 0 - 1 10 0 n m

ま で の複素屈折率は ､ 各ケ
ー

ス ごと に
一 定で ある と仮定 して計算 して いる｡

1 0 0 . 0 0

=

0

}
1 0 ･ 0 0

0

i =

コ

L L

4)
∽

_g 1 . 0 0
L L

0 . 1 0

- U r b a n
- - - - 1 R u r a l
I - ･ - M a r i t i rTl e

lb ･

■■ .
t

ヽ ■
ー ･
■■ .

0 4 0 8 0 1 2 0

S c a tt e r i n g A n g ) e (B e g . )

1 6 0

F ig . 3 . 5 P h a s e fu n cti o n a t 九 = 5 5 0 n m v e r s u s t h e s c a tt e ri n g a n gl e f o r v a ri o u s a e r o s ol

m o d el s .
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刀
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コ
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iTo r v a ri o u s a e r o s ol m o d el s : ( a) U r b a n , 仲) R u r al , a n d ( c) M a ri ti m e m o d el s ･
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U rb a n M o d el : ( a) 九 = 3 5 5 n m
, 仲) 九 = 5 3 2 n m
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r e fr a cti v e i n d e x d e p e n d e n c e of th e An g st r o m p a r a m et e r

f o r a e r o s ol m o d el s :( a) U rb a n an d (ち) R u r al m o d el s .
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乱8 凍溶性敬啓の温魔特性

湿度による水溶性物質 (( N H ｡) 2 S O 小 N H ｡ N O 3 ､ N a C l) の粒径 ｡ 密度 ･ 複素

屈折率 の変化はⅠ･ N ･ T a n g の理論を用 い た [ T a n g , 且9 9 1; 11 9 9 3 ; 1 9 9 6] ｡ T a n g
の 理論 を利用する こ と により ､ 粒径､ 密度 ､ 複素屈折率の 湿度依存性を計算す
る こ とがで きる Q

液滴の 成長関数βは ､ 周りの 湿度と の平衡を考慮に入れ ､ 次式 で 与 えられ る｡

若
-〔警告〕

1/ 3

P -

高
一

(3
-

3 1)

こ こ で D , p は ､ 溶解度 x % における粒子 の直径､ 硬度を表す｡ 添え字
``

o
”

は ､

乾燥状態を示すo また ､ 表面張力による K el vi n 効果を入れた ､

度は (3 - 3 2) 式 で表される o

'

% R H I 1 0 0 a
w
e x p〔
47 M

p R T D〕

液滴周囲の 湿

(3
- 3 2)

こ こで a
w ､ γ は ､ 溶解度 x % ､ 癒度JO にお ける水活性度 ( W a 七e r A c七i vit y) ､ 表

面張力を表すo M は水の 分子量 で あり ､ R は気体定数､ T は絶対 温度である｡
0 . 1 p m 以 上 の 粒 径 を考 える 場合 ､ R el vi n 効 果 は 無視 で き る の で ､

% R H = 1 0 0 a
w で近似する こ とが できる o J

O
､ a w
は次式で与 えられ るo

p
- o ･9 9 7 1 ＋ ∑ A i X

i

a
w
= 1 10 ＋∑c ,･ x

t

'

A
,
･

､ C ] ･ は 4 次ま で とり ､ 各組成ごと の値は T a bl e 3 .2 に示す.

T a bl e 3 . 2 C o e 瓜ci e n t s f o r w at e r a cti viti e s a n d d e n siti e s

(3
- 3 3)

(3 - 3 3)

』 勤 些虹
-

2 . 7 1 5 (
-

3)
3 .1 1 3 (

- 5)
-

2 . 3 3 6 (
-

6)
1 A 1 2 (

-

8)

5 . 9 2 0 (
-

3)
-

5 . 0 3 6 (
-

6)
1 . 0 2 4 (

- 8)
0

上 甑
-

3 . 6 5 0 (
- 3)

- 9
,
1 5 5 (

- 6)
-

2 . 8 2 6 (
-

7)
0

4 . 0 5 0 (
-

3)
9 . 0 0 0 (

-

6)
0

N a C l
坤

- 6 . 3 6 6 (
-

,
3)

8 .6 2 4 (
-

5)
-

1 .1 5 8 (
-

5)
1 . 51 8 (

- 7)

7 .4 1 0 (
-

3)
-

3 . 7 4 1 (
-

5)
2 .2 5 2 (

- 6)

C I

C 2

C 3

C 4

A I

A 2

A 3

A 4 0 -

2 . 0 6 0 (
-

8)

チN u m b e r s i n p a r e nt h e s e s a r e e x p o n e n t s Of b a s e 1 0 f o r th e c o e ffi ci e n t s .
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T a b l e 3 .3 型 i c al p r o p e rti e s of d r y S alt a e r o s ol s

軸 物 土
p o 1 . 7 6

% R H I) 8 0

% R ⅡC 4 0
-

3 7

馳
1 . 7 2 5 2 . 1 6 5

6 2 7 5 . 3

2 5 - 3 2 4 8
-

4 6

☆
R H D : R el a ti v e h u mi dit y a t e a c h d eli q u e s c e n c e p oi n t .

☆
R H C : R el a ti v e h u m idit y a七 e a c h c T y S 七al li z a七i o n p oi n t .
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十
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l

l
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R e [ a t i v e H u m i d i t y %

( a)

1 0 0

(N H 4) 2 S O 4
- - - - -

N H 4 N O 3
1･ - 4

- I N a C I

r= _ - -
A
- -

-
･ d

‾

す

d
･ -
A ,

I
d r

･ P

B

/

f
/

ノ

ノ
■

∫
I

∫

0 2 0 4 0 6 0 8 0 1 0 0

R e l a t i v e H u m i d i t y %

仲)

F i g ･ 3 ･1 0 P h a s e t r a n s fo r m a ti o n , g r o w th , a n d e v a p o r a ti o n of th r e e a e r o s ol

s p e ci e s a s a fu n cti o n of r el a ti v e h u mi dity . ( a) D e n sit y a n d (ち) G r o w th f a ct o r .

こ の パ ラメ ー

タを用 い て計算 した､ 密度の 湿度依存性を Fi g . 3 . 1 0( a) に ､ 粒子成
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長関数の 湿度依存性を Fig ･ 3 ･ 1 0(也) に示す｡ こ こで 液化点 ､ 固化点､ お よび乾燥
状態で の 密度 p . を T a bl e 3 . 3 に表す.

複素屈折率 の実数部は虚数部を 0 と仮定 し ､ モ ル 分率の 近似を使 っ て (3 -

3 4) 式で 与 えられ る｡

R - y l R l ＋y 2 R 2
= V( n

2
- 1)( n

2
＋2) ( 3

- 3 4)

こ こ で 劇 まモ ル 屈折率､ y はモ ル分率､ M は分子量で ある｡ また添え字
`

1
'

は水 を､
`

2
'

は溶解する物質を表す｡ また ､ V はモ ル 体積で あり､ ( 7) 式 で表
す こ とがで きる ｡

v - エ(y . M . . y 2 M 2)
β

F i g ･3 ･1 1 に ､ 2 5 ℃ で の 屈折率楽部の相対湿度に対する変化を示すo

X
d)
‾

ロ
⊂

U

>

＋J

0
”
-

＋
U

α

汰
d)

E L
∈

0

u

～

0

＋J
L

”

E L

”
4J
∝

1 . 6 0

1 . 5 5

1 . 5 0

1 . 4 5

1 . 4 0

1 . 3 5

1 . 3 0

(3
- 3 5)

｢

ご†

Lt = -
～

-

(N H 4) 2 S O 4
- - - - - N H 4 N O 3
･ - 一 d ＋ N a C J

‾

ヽ -

L±:

0 2 0 4 0 6 0

R eJ a t i v e H urn ]
'

d i t y %

8 0 1 0 0

F i g ･ 3 ･ 1 1 R e al p a rt of c o m pl e x r e fr a cti v e i n di c e s d u ri n g p h a s e t r a n s -

fo r m ati o n a s a f u n cti o n of r el ati v e h u mi dit y at 2 5 ℃ .

本研究にお い て ､ 相対湿度は観測時間 の平均湿度を用 い ､ す べ て の 場合にお
い て 湿度が下降して い く時の パ ラメ ー

タ を用 い て 計算 した｡ ま た ､ 海塩起源粒

子は N a C l が主 な構成物質で あると仮定 し､ N a C l の パ ラメ ー タ値 を用 い た｡
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唾. 1 披 じめに

大気中における エ ア ロ ゾル は ､ 2 つ の理 由 か ら ､ 放射収支 ･ 気候 に大きな影

響を与える ｡ 1 つ は ､ 太陽放射 の散乱により ､ 地球大気が受け取る エ ネ ル ギ ー

を減少 させる こ と ､ 2 つ め は ､ 太陽か らの 電磁波を吸収する こ とによ っ て ､ そ

の エ ネル ギ ー

を大気 の内部 エ ネル ギ ー
- と変換する こ とで ある｡ 2 つ の 効果と

も ､ 地表に届 く太陽エ ネル ギ ー を減少 させ る効果があり [ C o a kl eJ; e t al . , 19 8 3] ､
こ の エ ア ロ ゾ ル が 引き起 こす放射強制の抑制効果は ､ 0 .5 - 1 .0 ℃ と言 われ て い

る｡

大気 全体の エ ア ロ ゾル の 散乱 ･

吸収特性は ､ 粒子 の形 ､ 構造 ､ 粒径分布 ､ 構

成物質､ 入射光 の波長 ､ そ して各粒子 の複素屈折率に大きく依存する [ H a n el ,
1 9 8 8; S eL u e p m a n , e t al . , 1 9 8 1] . また ､ 外 的な要 因 に対 して も敏感に反応 し､

同 じ エ ア マ ス で あ っ て も ､ 周り の湿度 ､ 温度によ っ て大きく変化する [ Va k a h
'

s
,

e t al .
,
1 9 9 8] o エ ア ロ ゾル の光学特性を表すパ ラメ ー

タ と して は ､ 消散 ( q
e xt)

･

散乱 ( q s c a)
･ 吸収係数 ( o

･

a b s) の 他 に､ 単
一 散乱ア ル ベ ド ( a )) ､ 非対称性パ

ラメ ー タ ( a) ､ 位相関数 (月 C)) があるo こ こ で 単
一

散乱ア ル ベ ドは､ エ ア ロ

ゾル の 吸収特性を表すパ ラメ ー

タ で あり∴放射収支 の観点から非常に重要なパ

ラメ
ー

タ で ある｡ こ れ ら の パ ラメ
ー タ を求める際､

一

番簡単な方法は ､ 大気全

体の粒径分布を測定し､ す べ て の 粒子 が球形 であると仮定 して M i e 散乱理論に

より求める こ と で ある ｡ しか し ､ こ の 手法にお い て は大気の複素屈折率 の仮定

が必要不可欠で あり ､ 吸収特性を求める方法と して は適さない ｡ ス カイ ラ ジオ

メ
ー

タか らの 導出にお い て も ､ やはり 同様な仮定が必要とな っ てく る0

それ に対 して ､
エ ア ロ ゾ ル の 組成比から求める手法 [ O h t a , et al . , 1 9 9 0;

1 9 9 6] は ､ 各成分における既知 の複素屈折率を使うため ､ 吸収特性を考える場

合は非常に有用 で あり ､

"

6 S
”

等 の衛星 デ ー タ の 大気補正 コ ー ドに も使用され

て い る ｡ 従来 の手 法で は ､ 各成分の 粒径分布 に 1 山の 対数正規分布を用 い てき

たが ､ 成分粒子 の 中には 2 山以上 の複雑な粒径分布を持つ もの もある こ とが近

年報告 [ R 1
'

v e m
- C a rp l o , e t a l . , 1 9 9 6] され て い る ｡ 本研究で は導出パ ラメ

ー

タ の 精度向上 の た め､ 多段 で分級 して求めた化学組成 か ら､ 各成分 の粒径分布

を 2 峰性対数正規分布で求め､ 計算に利用した｡ また ､ 湿度による粒径 ･ 比重 ･

複素屈折率の変化や､ 混合核による寄与も考慮に入れた｡ 加 えて ､ これ ら の 計

算結果から位相関数をフ ィ ッ テ ィ ン グする こ とを通 じて ､ 重要なパ ラメ ー

タで

ある大気全体 の複素屈折率を求めた｡
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塊｡望 埋翰

2 . 1 で 述 べ た通 り ､
エ ア ロ ゾル は様々 な発 生起源か ら生成 し ､ ま た変化 しな

が ら大気中を浮遊 して い る ｡ これ らを分類すると無数存在するが､ 主なも の は ､
自然発生起源 の 土壌粒子と海塩起源粒子 ､ 人為発生起源の炭素 ､ 重金属成分粒

子 ､ および 2 次粒子 で ある硫酸塩 ､ 硝酸塩と い っ た水溶性粒子 で ある｡ 可視光

で最も重要な成分は ､ 光を吸収する物質､ つ まり黒色の粒子 で ある元素状炭素

と ､ 湿度に より特性を変化させる水溶性粒子で ある｡ 地球規模 の放射収支を考

える場合､ 簡単な モ デル と して こ の 2 種 の エ ア ロ ゾル 比か ら計算する こ とが多

い [ S ch alt , e t al . , 1 9 9 7] ｡ また ､ 大気補正 コ
ー

ド
"

6 S
”

にお い て は ､ こ の他

に土壌粒子 ､ 海塩起源粒子を加えた 4 種類の エ ア ロ ゾル 組成比から光学特性を

導出 して い る ｡

本研究で は ､ 太田 の 手法 [ O u B , 1 9 9 7] に従 い ､ 対流圏に存在する大気 エ ア

ロ ゾル は ､ 元 素状炭素粒子 (E C) ､ 有機物粒子 ( O r g) ､ 硫酸ア ン モ クム 粒子

((N H ｡) 2 S O 4) ､ 硝酸 ア ン モ ニ ウム 粒子 ( N H 4 N O 8) ､ 海塩起渡粒子 ( S e a S alt

仁a ti o n) お よび土壌粒子 (S oil) の 6 成分と ､
√

元素状炭素粒子と硫酸ア ン モ ニ

ウム 粒子 の 混合核粒子 で成り立 っ て い ると仮定 した｡ こ の うち ､ 有機物粒子

[ C o u n t e s s , e t al . , 1 9 8 0] ､ 海塩起源粒子 ､ そ して 土壌粒子 [ 書 棚 e t al .
,

1 9 8 8] は ､ 指標 となる組成物質の粒子全体に占める存在比か ら､ 以下 の 式を用

い て求めた ｡

有機物粒子 = 1 .2 × O C

海塩起源粒子 = 1 .1 9 5 × N a
＋

土壌粒子 = 4 3 .8 6 × C a
2 ＋

混合核は ､ そ の 混合比が明ら か にな っ て い ない の で ､ 本研究で は次に示す 2

通り の モ デ ル を考えた｡

ケ
ー

ス 1 : 大気 エ ア ロ ゾル 中の 6 成分は､ す べ て均質な粒子と して存在 し､ 混

合核は存在 しな い ( E xt e rn al M i x t u r e M o d el) 0

ケ ー ス 2 : 大気 エ ア ロ ゾル 各成分のうち ､ 元素状炭素と硫酸ア ン モ ニ ウム の 総

量 の 半分が ､ 元素状炭素を核と して そ の周り を硫酸ア ン モ ニ ウム が覆

っ て い るような混合核を形成 して い る ｡ 残 り の 元素状炭素､ 硫酸ア ン

モ ニ ウ ム およびそ の 他の 4 成分は ､ す べ て均質な粒子と して存在 して

い る (I n t e rn al H alf M i x t u r e M o d el) o
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湿度 の変化に伴う水溶性粒子 (硫酸ア ン モ ニ ウム ､ 硝酸ア ン モ ニ ウム ､ 海塩

粒子) の 比重 ｡ 粒径 の 変化は ､ 3 . 2 で詳 しく述 べ た ｡ 複素屈折率の 湿度による

変化は ､ 固体と液体で そ の 値を変化させ る こ とにより考慮す る｡ ま た ､ 非水溶

性粒子は ､ 湿度 によらず ､ 準度 ､ 粒径 ､ 複素屈折率 の値は
一

定で あると俊定す

る ｡

粒径分布 は ､ 湿度による成長 の 理論を踏まえて各組成毎に比重 を与 え体積分

布を求 めた後､ 2 峰性対数正規分布 (bi m o d al) を導出 したもの (4 . 3 参照) と ､

太 田 の 手法で用い た 1 峰性対数正規分布 ( m o n o ･

m o d al ､
”

S c e n a Ti o Z
”

) [ O L t a ,

1 9 9 7] の 2 つ を用 い た ｡ 対数 正規分布に用 い た粒径分布パ ラメ
ー タ を T a bl e 4 . 1

仲i m o d al ) ､ T a bl e 4 . 2 ( m o n o ･ m o d al) に示す. 次に各成分粒子鯨に T a b l e 4 .3 に示

す複素屈折率 [ W O , 1 9 8 6] を与 え ､ 均質な粒子は M i e 散乱理論 (3 . 1 . 1 参照)

か ら ､ 混合核粒子 は K e rk e r の 理論 (3 .1 . 2 参照) か ら散乱計算を行 い ､ 各組成

轟 の 消散係数 ( u a x t
)

) ､ 散乱係数 ( u
8 C &

1

) ､ 位相関数 (P
]

'

( C)) を求める｡

T a b l e 4 . 1 M o d el p a r a m et e r s an d st an d a r d d e vi a ti o n s at 9 0
0
/ . of r e l a ti v e h u m idit y

an d d r y cd n diti o n 由 d e ri v e d f r o m ti l e l e a s t sq u a r e 鮎tin g of t h e A n d e r s e n s a m ple r

d at a (9 910 7 . 0 9 -
1

9 910 7 . 1 9 : C hib a ･ U n i v .) . r m i s t h e m o d al r a di u s of t h e v ol u m e
L
si z e

dist rib u 七io･血 a n d r g七h e m od al r a di u s of th e n u m b e r si 2;e dist rib u tio n ･

･ 飯 e .渦E 苧9 0 % , D r y .

S p e bi 甲 M o d e
_
)
I

q
(7
･

) r
B ,( ,) 1 R( ,) r

B 2())
r
A(I)

瓦i占血 e h t a r y l
■‾､ 二

o . 61 0 . 1 8 0
`

0 . 0 5 9 -0 . 1 8 0 0 . 0 5 9

C a r b o n [E C]- 2 0 . 9 7 ･ 1 . 44 0 0 . 08 6 1 . 4 4 0 ･ 0 . 0 86

O r g a n i c l 0 . 63 0 . 09 0 0 .102 7 / ･ 10 . 09 0 0 , 0 27

.
C a r b o n [O r g] 2 0 . 5 0 1 .

.

2 8 0 .0 , 60 5 ･1 . 28 0 0 , 6 05

(N H 4) 2 S O 4
1 0 . 4 4 0 . 31 5 0 . 1 7 6 0 . 1 8 2 0 . 1 02

2
_

0 . 7 8 l . 7
'

6o
' L

o . 28 4 1 . O1 6 0 . 1 64

N H 4 N O 3

1 OJ . 5 2 0 .
2 05

■･0‾. 091. 0 . ll l 0 . 0 49

2 0 .
48 2 . 0 50 l . 02 7 l . 1 0 8. 0 . 5 55

S e a S al t 1 0 . 47 0 . 1 75 0
. 09 9 0 . 07 3 0 . 0 38

C a ti o n . 皇･ ･
こ

■
:

･ 0 . 5l 2 . 025 1 .

■04 4 0 . 843 0 .

■3 86
リ

S oil
1 ･0 . 5 3 .0: 2 30..

0 . 09 0 0 . 23･0 ･ 0 . 0 99

2 0 . 5 3 2 .
425 0 . 92 8 2 . 42 5 1 . 0 44
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T a ble 4 ･2 M o d e l p a r a m e t e r s a n d st a n d a r d d e vi ati o n s a t d r y c o n ditio n (S c e n a ri o Z)

[ O h ta , 1 9 9 7] ･ p
g
i s t h e m o d al r a di u s o f t h e n u m b e r si z e d ist ri b u ti o n .

r
g

(㍗

E le m e n t a r y C a rb o n [E C】 0 .0 5 5 0 . 7 4 2

O T g a n i c C a r b o n[O C】 0 . 0 5 5 0 . 7 4 2

( N H 4) 2S O 4 0 . 0 5 5 0 . 7 4 2

N ⅠもN O 3 0 . 0 5 5 0 . 7 4 2

S e a S al t C ati o n 0 . 4 9 0 0 . 7 6 5

S oil 0 .4 9 0 0 .7 6 5

T abl e 4 .3 C o m pl e x r efr a ctiv e i n dic e s Of v a ri o u s a e r o s ol t y p e s [ m M O , 1 9 8 6 ]

九( n m ) E C O C S oil

4 0 0 1 . 7 5 0
-

0 .
4 6 0i

4 8 8 1 . 7 5 0
-

0 .4 5 0i

5 1 5 1
,
7 6 0 - O A 5 0i

5 5 0 1 . 7 5 0
-

0 . 4 4 0i

6 3 3 1
.
7 5 0

-

0 . 4 8 0i

6 9 4 . 1 . 7 5 0
-

O A 3 0i

8 6 0 1 . 7 5 0
-

0 . 4 3 0i

1 5 3 6 1 . 7 7 0 - O A 6 0i

2 2 5 0 1 . 8 1 0
-

0 . 5 0 0i

3 7 5 0 1 . 9 0 0 - 0 . 5 7 0i

1 . 5 5 0
-

0 . 0 0 0i

1 . 5 5 0
-

0 .0 0 0i

1 . 5 5 0
-

0 .0 0 0i

1 . 6 5 0
-

0 . 0 0 0i

1 . 5 5 0
- 0 . 0 0 0i

1 . 5 5 0
-

0 . 0 0 0i

I .5 5 0
-

0 . 0 0 0i

1 . 4 0 0
-

0 . 0 2 0i

1 . 4 0 0
-

0 . 0 2 0i

1 .4 0 0 - 0 . 0 2 0i

1 . 5 3 0
-

0 . 0 0 8i

1 . 5 3 0
-

0 . 0 0 8i

1 . 6 3 0
-

0 . 0 0 8i

1 . 5 3 0
-

0 . 0 0 8i

1 .5 3 0
-

0 . 0 0 8i

1
.
6 3 0 -

0 . 0 0 8i

1 .5 2 0
-

0 . 0 0 8i

1 . 4 0 0
- 0 . 0 0 8i

1 . 2 2 0
-

0 . 0 0 9i

1 . 2 7 0
l

- o . o lli

申E C : E l占m e n七a ry C a rb o n

★
O C : O r g a n i c C a r b o n

良.S . C a tio n

⊥
1 . 5 3 0

-

0 . 0 0 5i

1 . 5 3 0
-

0 . 0 0 5i

1 . 5 3 0
-

0 . 0 0 5i

I . 5 3 0
- 0

.0 0 6i

1 .5 3 0
-

0 .0 0 6i

1 .5 3 0
-

0 . 00 7i

1 .5 2 0
-

0 . 0 1 2i

1 .5 1 0
-

0 . 02 3i

1 . 4 2 0
-

0 . 0 1 0i

I .4 52 - 0 . 00 4i

( N H 4) 2 S 0 4
N 耳4 N O 3

ー
⊥+ 塾 岨
1 . 3 4 0

-

1 . 0 0 e
･ 9i

1 .3 4 0
-

1 . o o 台- 9i

1 .3 3 0 - 2 . 0 0 e 1 9i

1 . 3 3 0
-

2 . 0 0 e - 9i

1 . 3 3 0 - 1 . 4 0 e , 8i

1 . 3 3 0
-

8 . 0 0 e ･ 8i

1 . 3 3() - 1 . 8 0 e - 7i

1 . 3 2 0
-

8 . 0 0 e - 5i

1 . 3 0 0
-

3 . 2 0 e - 4i

1 . 3 5 0
- 4 . 5 0 e ･ 3i

a (n m ) ( N H 4) 2S O 4
N H 4 N O 3

S .

'S . C a七i o n

+ 塾圭坦虫
1 . 3 8 5

-

9 . 9 0 e - 9i

1 . 3 8 2
-

6 . 4 1 e - 9 i

1 . 3 8 1
-

3 . 7 0 e - 9i

1 . 3 8 1
- 4 .2 6 e - 9i

1 . 3 7 7
-

1 . 62 e - 8i

1 . 3 7 6 - 5 . 0 4 e - 8i

1 . 3 7 2
-

1 . 0 9 e - 6i

1 .3 5 9
-

2 . 4 3 e - 4i

1 . 3 3 4
-

8 .5 0 e - 4i

1 . 3 9 8
-

2 . 9 0 e - 3i

⊥

1 . 5 3 0
-

0 . 0 0 5i

1:5 3 0
-

0 . 0 0 5i

1 . 5 3 0 - 0 . 0 0 5i

1 . 5 3 0
-

0 . 0 0 6i

1 . 5 3 0
- 0

.
0 0 6i

1 .畠3 0 -

L
O . 0 0 7i

1 . 5 2 0 - 0 . 0 1 2i

1 .5 1 0
-

0 . 0 2 3i

1 . 4 2 0
-

0 . 0 1 0i

1
.
4 5 2

-

0
1

. 0 0 4i

4 0 0

4 8 8

5 1 5

5 5 0

6 由

6 9 4

8 6 0

1 5 3 6

2 2 5 0

3 7 5 0

☆
S . S . C a ti o n : S e a S a lt C a ti o n
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q
餌 t

l

- J Q 餌E
i

( r , n
～
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n
E
'

( r ) d r

q
s c a
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- J Q s ca
i

( r , n
～
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t

-

( r ) d r

J p
t
'

(o ) d f? - 4 2 T

( 4
-

1)

(4
- 2)

( 4 - 3)

こ こ で 6?e x t ､ 6?9 C a は ､ それ ぞれ消散断面積 ､ 散乱断面積 で ある｡ 大気 エ ア ロ ゾ

ル 全体 の ､ 消散係数 ( u
e K t) ､ 散乱係数 ( q s c &) は ､ 各成分粒子鎧に求められた

各 パ ラメ ー

タ の 総和で表す こ とが で き ､ また位相関数 ( P ( C)) は総和後 ､ 立

体角で の 積分が4 7r になるよう規格化して求める こ とが でき る. こ れ ら の パ ラ

メ
ー

タ を用 い る こ と により ､ 単 一 散乱ア ル ベ ド( a)) ､ 非対称性パ ラメ
ー

タ ( a )

が導出可能となる ｡ また ､ 求められた位相関数を ､ 全体 の粒径分布を用 い て複

素屈折率を変化させ て計算 した位相関数とフ ィ ッ テ ィ ン グ して ､ 大気全体 の複

素屈折率を求める ｡

4 . 3 2 峰性対数正規分布の粒径分布パラメ ー

タの決定

各組成成分轟の粒径分布モ デル は､ そ の ほ とん どが 1 峰性対数 正規分布であ

り ､ そ の 測定場所も様 々 で ある｡ そ こ で ､ 千葉 で の粒径分布を 2 峰性対数正規

分布 で求めるために､ 以下 の 作業を行 っ た｡

各成分 の粒径分布パ ラメ ー タは ､ 1 9 9 9 年 7 月 9 日 - 7 月 1 9 日 にか けて ロ ー

ボリ ュ ー ム ア ン ダ ー セ ン サ ン プラ
-

で測定された ､ 9 段分級で の 測定結果 か ら ､

以下 に示す 2 峰性体積対数正規分布を仮定 して求めた｡

Ⅴ( ㍗) -
茄

-妾
d V V

o ( i)

伝
(,

I

,

eヰ
(1n r - 1 n r

m ( I
.

,ア
]2 o

1

(i)

2 (4
- 6)

こ こ で､ r は粒子 半径 ､ V q ,) は単位体積あたり の総粒子体積 ､ r
m (,) は幾何平均半

径､ q (,) は標準偏差である o 測定期間中の 平均湿度は約 9 0 % で あり ､ す
べ て の

水溶性粒子が相変化せず､ 液化して い る状態であ っ たと考えられる ｡

2 峰性分布を仮定 した粒径分布e) 各区間で の 積分結果と ､ そ の 範囲で の 測定

結果と の差の 2 東和が最小 にな る ようにフ ィ ッ テ ィ ン グを各区間毎に行い ､ 粒

径分布 の パ ラメ ー タ を導出 した｡ 求められ た体積粒径分布を ､ 変換式 を用 い て

(4 -

7) 式で表され る粒子数粒径分布 に直 した o
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d N
_ i , N o (,･)

n( r) - た = ∑盲訂
=

烏 南
e x p卜
¢n r - 1 n r

g (i,ア
2 q
( I)

2 ] (4
- 7)

こ こ で
､
N
q ),
は 単位体積あたり の総粒子数 ､ r

d ),
は 畿何平均半径 ､ a

( I,
は標準偏

差で ある｡

T a bl e 4 ･ 1 に ､ 測定期間中の 平均湿度 9 0 % で の 6 成分の対数正規分布 パ ラメ
ー タ ､ および湿度 の影響を取り去 っ た とき (乾燥状態) の 対数正規分布パ ラメ
ー

タ を示す｡ モ ー

ド 1 は微小粒子側 の ､ モ ー

ド 2 は粗大粒子側 の パ ラメ ー

タを
表 して い る o また ､ 測定期間中の各成分粒子鯨の粒子数粒径分布を Fig .4 . 1 に
示 すo ( a) は ､ ケ ー

ス 1 で の ､ ( b) はケ ー

ス 2 で の粒径分布を表して い る o 観
測期間中 ､ 湿 度が非常に高か っ たため ､ 水溶性粒子が大粒子側に移行 して い る
の がわか る｡

こ の ような過程を経て求められた粒径分布 の評価 の た めに､ パ ー

テ ィ ク ル ア

ナライザ ー で取得された全炭素粒子数 ( 元素状炭素＋有機物) で の 粒径分布と ､
ロ

ー

ボリ ュ ー

ム ア ン ダ ー セ ン サ ン プラ
一

により求められた結果と の 比較を試み
た (Fi g ･ 4 ･2) ｡ パ ー テ ィ ク ル アナライザ ー による観測臥 7 月 9 日 - 1 9 日 の間
に合計 4 回行 い ､ その 平均値を用い た｡ 結果をみると ､ 粒径 1 - 如 m におい
て ､ 非常に良い相関 (相関係数 - o .9 4) が見 られ ､ こ の 手法 の 有効性が証明さ
れたム

本研究にお い て は ､ 2 峰性対数正規分布を考えるすべ て の ケ ー

ス にお い て ､
こ の 粒径分布 パ ラメ ー

タ を用 い て計算を行 っ た . 3 段分級にて測定 したとき の
V
.( 1 ､ 2)
の値は ､ 以 下の 式を用 い て決定 した.

㌢
o ( 2 )

-

V
o ( I)

=

12
1

.

1

1

･ 0

(
V
ob s 2

1

G q
( 2 )

e X p卜
(1n (r / r g ( 2 ,))

2

2 c r
( 2 )

2 )I d l n r
(4

-

8)

V
o b s I £

2 ･ 1

‡
㌢o ( 2 )

G q
( 2 )

e X p卜
(1 n( r / r g ( 2 ,))

2

2 q
( 2 )

2 ]I d l n r
]o
2

･
1

千G q
( 1)

e X p〔虹染逆〕) d 1n ㍗
(4

- 9)

こ こ で V
o b sl は ､ 粒径 2 . 1 p m 以下で ､ V o b s 2 は 2 .1 - l l .O JL m の 範囲で補集され

た各成分粒子 の体積で ある｡
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塊. 4 結果

大気 エ ア ロ ゾル の 補集は ､ ロ
ー

ボリ ュ
ー

ム ア ン ダ ー セ ン サ ン プ ラ
-

( 東京ダ

イ レ ッ ク ､ A N - 2 0 0) を用 い て 行 っ た｡ 使用 した フ ィ ル タ
ー は ､ 石英繊維ろ紙

(p A L L F L E X 2 5 0 0 Q R A - U P) お よびポリ フ ロ ン ろ賦 (A D V A N T E C) で ある｡

石英繊維ろ紙は,C H N コ ー ダ ー ( 柳本製作所 ､ M T - 3 ､ 3 . 1 . 1 参照) を用 い て ､

H e 雰 囲気 下 6 0 0 ℃ で 元素状炭素 ( El e m e n t a r y C a rb o n ; E C ) と有機炭素

( o r g a n i c C a rb o n ; O C) の分離 を行 っ た [熱分離法] ｡ ポリ フ ロ ン ろ紙は ､ イ

オ ン ク ロ マ トグラ フ (3 . 1 . 2 参照) に より ､ N H ｡
＋

､
N a
'

､ C a
2 十
､ K

'

､ S O 4
2

-

､
N O s

∴ C r の 7 成分を分析 した o

ロ
ー ボリ ュ

ー

ム ア ン ダ ー セ ン サ ン プラ
- の 測定にお い て は ､ 2 . 1 〟 m 以下 の 粒

千 (微小粒子) ､ 2 . 1
- l l .0 〟 m の粒子 (粗大粒子) ､ 1 1 〝 m 以上 の 粒子 の 3 段

補集 で 9 6 時間大気を吸引 し ､ 測定を行 っ た ｡ ま た ､ 石英繊維ろ紙とポリ フ ロ

ン ろ 鰍 こ同時に測定するため ､ 2 台の ロ
ー ボリ ュ ー ム ア ン ダ ー セ ン サ ン プラ

一

による測定を同時に行 っ た｡

4 .4 . 1 千葉にお ける光学特性の推移

千葉における大気 エ ア ロ ゾル 光学特性 の月変動をモ ニ タリ ン グするために ､

鎧月 一

回 ､ 千葉大学環境リ モ
ー

トセ ン シ ン グ研究セ ンタ
ー ( C E R e S) 屋 上 で観

測を行 っ た ｡ 測定日 と ､ 測定期間中の平均湿度 ､ 積分型ネフ ェ ロ メ
ー

タ
ー で 測

定され た平均消散係数を T a b l e 4 .4 に示す｡

T a bl e 4 . 3 S a m p li n g p e ri o d , a v e r a g e r e l a ti v e h u m idit y , a n d a v e
r a g e e x ti n c ti o n

c o e]阻ci e nt m e a s u r e d w ith t h e i n t e g r ati n g n e p h el o m et e r .

S a m p li n g P e ri o d A v e r a g e A v e r a g e

R el a 七草v e Ⅱtl也idity (%) E x ti n cti o n C o ef fi ci e n t ( m
‾ 1
)

9 8 . ll .2 6 - 9 8 . ll . 3 0 4 5 . 2 1 . 7 5 9 × 1 0
‾ 4

9 8 . 12 .0 6 - 9 8 . 1 2 .
10 4 5 . 2 1 .4 2 8 × 1 0

‾ 4

9 9 . 0 2 .2 0 - 9 9 .0 2 . 25 2 3 . 8 1 .1 8 7 × 1 0
‾ 4

9 9 . 0 3 . 1 0 - 99 .0 3 . 14 3 3 . 3 1
.
2 8 2 × 1 0

- 4

9 9 . 0 4 . 3 0 - 9 9 .0 5 . 0 4 5 0 . 5 1 .0 30 × 1 0
- 4

9 9 . 0 5 . 2 7 - 9 9 .0 5 .3 1 6 8
■
. 3 2 . 18 6 × 1 0

- 4

9 9 . 0 6 . 2 8 - 9 9 . 0 7 .0 2 8 0 .6 2 . 86 3 × 1 0
ー 4

9 9 .0 7 . 1 9 - 9 9 . 07 .
2 3 8 7 .0 3 . 22 2 × 1 0

- 4

9 9 .0 8 . 2 8 - 9 9 . 0 9 .0 1 91 .0 2 . 8 0 0 × 1 0
- 4
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熱分析 駄 ､ イ オ ン ク ロ マ トグラ フ ィ を用 い て 解析 した各観測 日 の 結 果 を

Fi g ･ 4 ･ 3( a) に
,

､
こ れ らの 分析結果を用 い て計算 した ､ 各成分粒子毎の大気中濃度

を Fig . 4 .3(b) に示す｡ 冬季に S P M 量 ､ 特に E C の 量が増加すると いう典型的な

関東地方で の 季節変動を見る こ とができる ｡

得 られ たデ ー タ か ら計算 した ､ 千葉にお ける大気 エ ア ロ ゾル の 光学特性を以

下に示す｡ こ こ で ､ 比較に用 い て い る各 モ デル の パ ラメ
ー

タ値は W M O が定め

た値 [ m M O , 1 9 8 6] を用いて い る｡

F i g . 4 . 4( a)を羊単
一 散乱ア ルづド( ” .) の ､ F i g 4 ･4(b) に非対称性パ ラメ

ー

タ (ど)

の 月麿化をJ.∠ T a b l e 4 .串に複素屈折垂の月変化を示す｡
■

波長 は 5 50 n m で ある｡

冬季に E C の 量が多い こと ､ 夏季に高湿度になる こ と等 の理由から､ 冬季は夏

季に比 べ て単
一 散乱ア ル ベ ドが小さく ､ 複素屈折率の虚部の値が大き い ｡ また ､

湿 度による粒子成阜の た め ､ 非対称性 パ ラメ
ー

タ は ､ 夏季に大きな値を由る ｡

混合核が存在する場合に単 一 散乱 ア ル ベ ドが小 さな値を取る の は ､
′
混合核生成

による粒径 の増大や ､ レ ン ズ効果 の影響が主な要因 で ある と考えられる ｡ 混 合

核 の存在比 に 対する光学パ ラメ
ー タ の 変化を Fi g . 4 . 5 に ､ 複素屈折率の変化を

T a bl e 4 .6 に示す. 混合比 が増える に従い ､ 単
一

散乱 ア ル ベ ド､ 非対称性パ ラメ

ー タ の 値は減少 し ､ 複素屈折率の虚部は増大する ｡

T a bl e 4 ･5 M o n t hly s e ri e s o f cワ
m p l e x r e fr q c七iv e

､

i n dic e 8 at C h ib a ･ U mi v ･ W a v el e n g th
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千葉で の 光学 パ ラメ ー タと モ デル の 値と の 比較をするために ､ 単
一 散乱 ア ル

ベ ド(Fig ･ 4 ･ 5( a)) と非対称性パ ラメ
ー

タ ( Fi g ･4 .5 仲)) の波草依存性を求めたo
同様に ､ F i g . 4 .6 に位相関数 の モ デ ル との 比較を示す｡ 単

一 散乱 ア ル ベ ド､ 非

対称性 パ ラメ ー タ とも に ､ 冬季 は都市型 ( U rb a n ) モ デ ル ､ 夏季 は大陸型

( C o n ti n e n t al) モ デル と近 い 値をとり ､ 春季は その 中間の値をと っ た｡ また ､

可視光にお い て ､ 両 パ ラメ
ー タ は波長の増加とともに減少す るが ､ 近赤外領域

で は ほ とん ど変化が見られな い o T a b l e A . 7 に ケ
ー ス Ⅰ に対 して得られた波長

別 の複素屈折率を示す｡

F i g . 4 . 7 に S l パ ラメ
ー

タ の 波長依存性 の月変化を示す｡ 波長は､ 本研究室で

用 い て い る多波長ライダ
ー

の 4 波長 ､ 3 5 5 ､ 5 3 2 ､ 7 5 6 お よび 1 0 6 4 n m を用 い

た｡ 夏季 ､ 冬季に比 べ て ､ 春季は ､ 波長轟の値の差が小さくなり ､ 波長依存性

が崩れる傾向が見られるo

T a bl e 4 .7 C o m pl e x r ef r a cti v e i n di c e s f o r v a ri o u s w a v el e n gt h s . (9 9 . 7 . 19 -

7 . 2 3
,
C h ib a - U ni v .

,
E x t e rn al M i x t u r e

,
A , = 5 5 0 n m )

W a v el e n tb n m C o m l e x R efr a cti v e I n d e x

4 0 0 1 . 4 5 6
-

0 . 0 0 7 1i
＼

4 8 8 1 . 4 6 3 -

0 . 0 0 6 3i

5 1 5 1 . 4 6 6
-

0 . 0 0 6 4i

5 5 0 1 . 4 6 8 - 0 . 0 0 6 4i

6 3 3 1 . 4 7 2
-

0 . 0 0 6 0i

6 9 4 1 . 4 7 2
-

0 . 0 0 5 7i

8 6 0 1 . 4 7 9
- 0 . 0 0 5 8i

1 5 3 6 1 . 4 9 8
-

0 . 0 0 6 4i
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4 .逮 .望 ア ジア に おける光学特性

4 . 4 . 2
. 1 アジア ライダ ー ネ ッ トワ ー クに おける同時観測

束ア ジア にお ける光学特性 の モ ニ タ リ ン グをするために ､ 1 9 9 9 年夏 ､ ア ジ

ア ライダ ー

ネ ッ トワ ー ク に参加 して い る千葉 ､ 香港 ､ 北京 ( 中国) ､ ソ ウル (韓

国) ､ マ ニ ラ ( フ ィ リ ピ ン) にて 同時観測を行 っ た｡ T a bl e 4 .8 に各測定サイ ト

と ､ 測定期間を示す｡ なお ､
マ ニ ラ は ､ 台風 の ため観測 日が大幅に遅れたため

こ こ で は結果を省く ｡

T a bl e 4 . 8 A e r o 昏01 s-a m p h n g a n d lid a r f a c nitie s

O r g a n i z ati o n S ci e n ti st S it e l o c a ti o n S a m p h n g P e ri o d

C h ib a U . T a k e u c hi
,
e t al 3 5 N

,
1 4 0 E 9 9 .0 7 . 1 9 - 0 7 .

2 3

S e o ul N . U . S . C . Y o o n 3.7 N , 1 2 5
!E 9 9 . 0 6 .2 5

-

0 6 . 2 6 ( n o . 1)
9 9 . 0 6 . 2 8

-

0 6 . 2 9 ( n o . 2)

9 9 . 0 6 . 2 9
-

0 6 . 3 0 (n o . 3)
9 9 . 0 7 . 0 7

-

0･7 . 0 8 (n o . 4)
I A 耳 B eiji n g Ji u Ji a n h u a n 4 0 N , 11 7 E 9.9 . 0 7 . 0.9

-

0 7 . 2 0

Cit y U n i v .

H o n g E o n g

An d r e w Y .S .

C h e n g

2 2 N
,
1 1 4 . 5･E 9 9 . 0 8 .O 7

-

0 8 . 0 8 ‥

M a n il a

O b s e rv a t o r y .

I ( 婚e･, T . Ⅷ a ri n 1 4 . 3 N
_, 1
2 1 E (n o七i n ti m e)

F i g . 4 . 8( a) に各サイ トでサ ン プリ ン グされ た､ 炭素 ･ イ オ ン成分の 大気中渡度

を ､ F i g . 4 .8 仲) に 6 成分に分けた各成分粒子毎 の大気中濃度を示す｡ 北京 ､ 千

葉で は ､
E C の 量が多く ､ ソウル で は水溶性粒子 の量が多い こ とが分かる o 坐

S P M 量は ､ ソウル が群を抜い て多 い .

各サイ トごと の ､ 組成別粒径分布 の測定は行 っ て い ない の で ､ 千葉大学で測

定された粒径分布 パ ラメ ー タ ( T a b l e 4 .1) を用 い て ､ す べ て の サイ トの 光学パ

ラメ ー タを導出 した ｡

T a b l e 4 . .9 に 各サイ トの 単
一

散乱ア ル ベ ドと非対称性 パ ラメ ー

タ を､ T a bl e 4 . 1 0

に複素屈折率を ､ T at)l e 4 ･ 1 1 に S
l
パ ラメ ー タ を示す. E C の 比率が多い ､ 北京 ､

千葉は ､ 単
一 散乱ア ル ベ ドが低く ､ また湿度 の高か っ た千葉は非対称性 パ ラメ

ー タ が大きな値を取るo S l パ ラメ
ー タ の 値は､ 波長 5 3 2 n m で 3 0 - 5 0 s r ､ 1 0 6 4 n m

で 1 7 - 4 0 s r と､ 地域転にかなり の隔たりがあ っ た ｡

ア ジア ライダ ー ネ ッ トワ ー ク による観測は今後も続 い て い く の で ､ 光学 パ ラ

メ ー タ の 年変動 ･ 季節変動等 の興味深 い結果 の導出が期待される ｡
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C h ib a 7 . 1 9 - 7 . 2 3 8 7 0 . 8 3 80 0 . 7 3 2 5 0 . 8 1 8 7 0 . 7 4 8 7

S e o u L n o . 8 6 . 2 9 - 6 .3 0 7軍■ _ 0 .･/9 7 7 7 0 . 6 8 7 4 0 . 9 7 5 2 0 . 6 8 0 3

S e o u L n d
■

.
4 ･

･ 7 . 7 - 7 .負 8 0 t 0 ▲9 7 7 8
■
0 . 6 8 3 7 0 . 9 7 4 7 0 . 6 7 5 8

a ) o : S i n gl e S c a t t e ri n g Al b e d o

g : A 8 y m m et r y P a r a m e t e r

T ab le 4 . 1 0 C o m pl e x r e fr a c ti v e i n d e x a t s e v e r al sit e s (S u m m e r , 1 9 9 9 , 九
= 5 5 0 n m ) .

S a m p li n g Sit e A y e .

.
R E % E x t e r n al M i x . I n t e r n al H al f M ix .

屯o n g K o n g
■ 8 0 1

.
. 5 3 3
⊥
0 ,0 1 11i 1 ,5 4 1

- 0 . 0 16 2i

B e iji n g 5 3 1 . 5 4 9 -

0 . 0 0 9 0i 1 . 5 5 0 - 0 . 0 0
■
9 1i

･C h ib a 白7 ,. 1 A 6畠
-

0 . 0()6 4i 1 . 4 9 9
-

0 . 0 08 4i

S e o ul
_
n o . 3 7 2 1 . 4 2 0

-

0 . 0 0 0 9i . 1 . 4 3 3
-

0 .0 0
.
3 2i

S e o u L n o . 4 醜
r
p 1 . 4 3 5

-

0 . 0 0 1 7i 1 . 4 4 O
.
- 0 . 0 02 6i

T a ble 4 . l l S I P a r a m et e r at S e v e r a l sit e s (S u m m e r , 1 9 9 9)

･ E x t e rn al M i x .

._
･l h t e r n al H alf M 汝.

S a m pli n g A v e
■
. S l (s r) S l ( s r) S l (s r) S l (s r)

s it e . R Ⅱ % 5 3 2 n m . 1 0 6 4 n m 5 3 2 n m 1 0 6 4 n m

H o n g K o n g 8 0 3 9 . 3 3 9 . 2 4 2 . 8 3 9 . 1
i

B eiji n g 5 3 ･ 3 5 . 7 ‾ ･
1

2 4 . 2 ･ 3･5 . 7
I;
2 3 . 8■.■

‥,

:c h ib a 8 1 ･ 3 4 . 9 1 9 . 2
:1
3 0 .
1 1 7 . 8

S 由il L 血 3 7 2･ 5() . 2 畠3 . 7 4 5
■

. 5 2 4 +･皇

S e o u l ⊥n o A 8 0 4 8 .
･8 :
:I I
.._..
2 5 . 9 4 5+6 2 6 . 1
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4 ･ 4 ･ 2 ･2 且9 9 7 年イ ン ドネ シア 山火事と ､ そめ他の アジア地域での観測
･1 9 9 7 年に起きたイ ン ドネ シ ア の 山火事時に､ シ ン ガポ ー

ル およびイ ン ドネ
シ アに測器を持ち込み ､ 化学組成測定を行 っ た｡ 本研究室で は ､ そ の 他にもモ
ン ゴ ル ､ タイ でも観測を行 っ て い る の で ､ こ の 章で はそれ ら の 結果と合わせ て
報告する｡ 甘a b l e 4 ･ 1 2 に各測定サイ トと測定期間を示す｡

T a b l e 4 ･1 2 A e r o s ol s a m p li n g sit e s , a n d p e ri o d

Sit e ･ P e ri o d S it e P b ri o d

Si n g a p o r e 9 7 .1 0 .2 2 - 1 0 .2 3 M a n d a ru g o bi 9 8
.
7 . 2 7 - 8 .2

9 7
.
1 0 .2 3 - 1 0 .2 5_ ( M o n 酢)1) 9 8 .8 .6 - 8 . 1 0

9 7 .l l . 0 3 -

l l . 0 5 9 8 . 8 . l l - 8 . 1 3

B i d a d a ri 9 7 .l l .l l - l l ,1 3 【C hib a 9 8 . 6 . 8 - 6 . 1 2

(I n d o n e si a) 9 7 .l l .1 3 -

l l .1 5

9 7 .l l . 1 5 - l l . 1 8

( J a p a n) 9 8 . 7 . 8 -

7 . l l

N a r e s u a n U
.

( T h ail a n d)

9 8 . 6 . 8
- 6 . 2 9

S e rp o n g
･

(I n d o n e si a)

9 7 .1 2 .0 4 - 1 2 . 0 8 S ri ･ S a m rd n g

･(T h ail a n d)

- 9 8 . 6
.
2 5 ∴
■
6 . 2 9

こ れ ら のサイ トで測定され た ､ 粒径 2 〟 m 以下 の 微+ ､ 粒子 の 化学組成を
Fig ･4 ･9 に示すo イ ン ドネ シ ア 山火事の彩響を最も受けたの は､ 9 7 年 1 0 月 の シ
ン ガポ ー

ル の デ ー

タで あり ､ 11 月 以降は沈静化して い る o 山火事で は植物の
.
燃

焼 ､ つ まりバ イオ マ ス バ十ニ ン グが起き ､ 全 S P M 量の増加はもちろんの こ と､
非常に特徴的な組成比を見る こ とができるo . それは､ 炭素およ び K

･

の量 が非常
に多い こ とで 為る . 南関東地方で毎年行われる定期観測にお い て ､ E

十

の 量壮 0 . 0 1
～ 0 ･3 F

L g/ m
3
程度であり･ ､ 0 .5 p g/ m

8
を越 える こと は殆 どない [ - 叡三堺公穿防

止 啄密会
､
1 b? 8] ｡ しか し､ 9 7 . 1 0 .2

1

2 r l O .2 3 の シ ンガポ
ー

ル で は ､ 約 1 .2 p g/ m
3

も のI E
＋

が測定された｡ こ れは ､ 植物 の燃焼で生成する典型的な物質の
一

つ で あ

り ､ 野焼き が行わ れる地域 で は比較的多量 に検出される ｡ また ､ そ の 他の 観測
サイ トの分析結果を見ると ､ モ ン ゴ ル で は土壌起源 の粒子の他は ほとん ど観測
されなか っ た｡

こ の 観測結果を用 い た兎学特性 の計算には ､ 粗大粒子 の観測結果がないデ ー

タもあるた め ､ 各組成毎の粒径分布に T a bl e 4 .1 3 に示す1 峰性粒径分布パ ラメ
ー

タ を用 い た ｡ また こ の 計算にお い て ､ 相対湿度の影響､ 混 合核の影響は考え
て い な い ｡
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圃E C 四 O C 国C a ＋＋ 囚N a ＋ 田 S O 4 - -

内N O 3 ⊥ □ C 卜 国 N H 4 ＋ 濁K ＋ 圏 M g ＋＋

1岩 戸J( ン仝,･J,
5

l I
l I I . 放

Si n g a p o r e
L 一 ● ■ Jl ■ ■ ● ■

9 7 .1 0 .2 2 -

1 0 .2 3

Si n g a p o r e
＋ L d * r I I L ～

9 7 .1 0 .2 3 -

1 0 .2 5

Si n g a p o r e B id ad a ri

(I n d o n e sia)
9 7 .l l .0 3 - 9 7 .l l .1 1 -

1 1 .0 5 1 1 .1 3

Bid a d a ri

(I n d o n e si a)
9 7 .1 l .1 3 -

1 1 .1 5

S a m pli n g S ]
.

t e , P e ri o d

(a)

B id a d a ri S e r p o n g

(I n d o n e si a) () n d o n e si a)
9 7 .1 1 .1 5 - 9 7 .1 2 .0 4 -

1 1 .1 8 1 2 .0 6

由E C 四 O C 国 C d ＋＋ 田､N a ＋ 団 S O 4
-

田N O 3
一

口 C ト 国N H 4 ＋ 垣 K ＋ 匝 M g ＋＋ .､一
己
.

ll J

匡ヨ . 盟 , 盟 . I 1
I

M o n g ol M o n g o一
■ ■ ● ● ■ ■ ■ ■ ■ ● ● ■ ■ ● ■ ■ ● ●

9 8 .0 7 .2 7
-

9 8 .0 8 .0 6 -

0 8 .0 2 08 .1 0

M o n g ol C hib a C hib a
- - - ･ (J a p a n) (J a p a n)
9 8 .0 8 .1 ト･ 9 8 .0 6 .0 8 - 9 8 .0 7 .0 8 -

0 8 .1 3 0 6 .1 2 0 7 .1 1

S a m p[i n g Sit e , P e ri od

(b)

N a r e s u a n U . S ri - S a m r o n g

(T h aila n d) (T h ail a n d)

98 .0 6 .0 8 - 9 8 .0 6 .2 5 -

0 6 .I 2 0 6 .29

F i g . 4 . 9, M a s s b al a n c e of a e r o s ol s p a rti cl e s s m all e r th a n 2 FL m . ( a) B i o m a s s

b u r n i n g a n d (b)
■
o t h e r s a m pli n g sit e s
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T a bl e 4 ･ 1 3 0 p 七i c al p a T a m e七e r s a七 s e v e T al sit e s ( 九 - 5 5 0 n m )

S a m pli n g S i七e P e ri o d 〟o a

S i n g a p o r e 9 7 . 1 0 .2 2 - 1 0 . 2 3 0 . 8 4 5 2 0 . 6 4 7 5

S i n g a p o r e 9 7 . 1 0 . 2 3 - 1 0 . 2 5 0 . 8 9 9 9 0 . 6 4 9 7

B id a d a Ti 9 7 . ll .且1 - 1且.1 3 0 .8 71 1 0 .6 6 8 6

B id a d a Ti 9 7
. l l . 1 3 - 1且. 1 6 0 . 8 0 9 3 0 .6 4 8 1

S e T P O n g 9 7 . 1 2 . 4 - 1 望. 8 0 .7 69 8 0 .6 7 4 5 ■

M o n g
･

o1 9 8 . 7 . 2 7 - 8 . 2. 0 . 9 5 2 9 0 .6 5 5 0

M o n g ol 9 8 . 8 . 6 - 8 . 1 0 0 . 9 61 6 0 .6 4 5 8

C hib a 9 8 . 7 . 8 - 7 . ll 0 .9 11 6 0 . 6 4 6 5

N a r e s u a n 9 8 , 6
,
8 - 6 . 1 2 0 . 8 96 4 0 . 66 3 8

S ri - S a m r o n 官 9 8 .6 . 2 5 - 6 . 2 9 0 .8 8 5 3 0 . 6 5 3 2

a , o : S in gle S c at t e ri n g A lb e d o

g : A s y m m et ry P a r a Ⅲ et e r

4
. 5 大気補正 へ の応用

化単組威から得られた大気 エ ア ロ ゾル 光学パ ラメ ー

タ ､ 単 一 散乱ア ル ベ ド､
非対称性パ ラメ ー タおよび位相関数は ､ 衛星画像 の大魚補正に用 い る こ とがで
きる ｡ 本研究で は ､ これ らの 光学パ ラメ ー タを放射伝達 コ ー

ド
"

6 S
”

に用 い て

大気補正を行 っ た (
"

6 S
' '

に つ い て の 詳 しい仕様は ､ 別紙 イ衛星デ ー

タ にお け

る大気補正と大気観測+ ､ 2 .2 章を参照) ｡ 画像は 19 9 7 年 7 月 1 4 日における ､
N O A A 1 4 の A V H R R ､ C h .1 ､ C h .2 を使用した. また ､ 関束における 2 次元 の
エ ア ロ ゾル マ ッ プ は ､ 1 9 9 7 年夏､ 関東浮遊粒子状物質合同調査により得られ
た 1 7 地点の デ ー タ を禰間 して求めた [ 鼠 槻 子 郷 原務蜜 1 99 9] o
F i g ･ 4 ･ 1 0( a) に単

一

散乱 ア ル ベ ドの ､ F i g . 4 .1 0(ち) に非対称性 パ ラメ
ー

タの 南関

東における分布図を示す (1 9 9 7 年 7 月) ｡ 以降､ これ を関東 エ ア ロ ゾル モ デル

と呼ぶ ｡ 東京湾奥で は､ 単 一 散乱ア ル ベ ドは小 さく ､ 太平洋側になる ほ どそ の

儀は大きなも の となる｡

F ig . 4 . 1 1 に ､ C h . 1 ､ C h .2 で の 関東 エ ア ロ ゾル モ デル を用 い て 計算 したパ ス

ラジア ン ス 成分 (ち) ､ ( a) と ､ す べ て の 地域で都市型 エ ア ロ ゾル モ デル が成立

するとして計算 したパ ス ラ ジア ン ス 成分 ( a) ､ ( c) の 比較を示す (光学的厚さ

て は全地域 o .2 5 で 固定) ｡ 都市型モデル を伎定して求めたもの は､ 散乱角の 関

数と して の み変化 して い る の に対して ､ 関東モ デル で計算 したも の は､ 地域特

性を反映した結果とな っ て い る ｡
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0 . 7 0 0 . 9 5 0 . 7 0 o . 7 8

( a) 仲)
Fi g ･ 4 ･ 1 0 ( a) S i n gl e s c a tt e ri n g alb e d o , 仲) A s y m m et r y p a r a m et e r i n th e

K a n t o a r e a ( K a n t o a e r o s ol m o d el) .

こ れ ら の パ ス ラ ジア ン ス の値 を ､ 次の ( 4 r l O) 式 に代入 して
一 次大 気補正

を行 っ た｡

p
(1)
〟

L
p &

- L
al n

L
T O A

- L
a t m

( 4 - 1 0)

こ こ で ､ J O
( 1) は補 正後 の 地上反射率 ､ JO は補 正前 の 反射率､ L

a . m は パ ス ラ ジア

ン ス ､ L bi x は地 上目標物反射光､ L r ｡ A は 大気上端 で の輝度値で ある o F i g .4 . 1 2

に
一 次補 正後 の 地上反射率を示す｡ C h . 1 ､ C h . 2 ともに ､ 都市型 エ ア ロ ゾル モ

デ ル を仮定し たもの は ､ 関東 エ ア ロ ゾル モ デ ル の もの よりも全体的に大きな値

を取 っ たo また ､ 植物の分光反射率を利用 した植生指数 ( N D V I) を､ F i g .4 . 1 3

に ､ 都市型 エ ア ロ ゾル モ デル を倣定した N D V I と ､ 関東 エ ア ロ ゾル モ デル を用

}
､ て 計算

■
し7t N D Ⅵ の値と の 差を取 っ た もの を Fi g ･ 4 ･1 4 に示す｡ 都市部 ( A r e a

①) 七 お い て ､ 都市型もデ ル は関東 モデル に比 べ て 小 さな値を申り ､ 植物 の 多
い 地域 (A r e a ②) で は逆に都市型 モ デル の ほうが大きな値を取 っ た｡
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1 2 ･ 5 1 5 . 0 (甲/ m
望
/8 r)

( a) 紳)

3 . ( W / m
望
/ s r)

(c) (d)

F i g ･ 4 ･ 11 P at h r a di a n c e i n t h e K a n t o a r e a . 【N O A A 1 4 ( A m R R) , 1 9 9 7/7/ 2 1 ,
1 4 :3 7(J S T)] ( a) C h .1

, ( c) C h . 2 : U rb a n a e r o s ol m o d el . 仲) C h . 1 , ( d) C h .2 :

K a n t o a e r o s ol m o d e l d e ri v e d fr o m ch e mi c al c o m p o siti o n s .
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0 . 0 0 0
.2 5

( a) 仲)

0 . 0() 0
.
4 5

( a) ( d)

F i g . 4 . 1 2 G r o u n d r e 恥ct a n c e i n t h e K a n t o a r e a ･ 【N O A A 1 4 ( A V H R R) ,

1 9 9 7/ 7! 2 1
,
1 4 :3 7(J S T)】( a) C h . 1 , ( c) C h .2 : U rb a n a e r o s ol m o d el . 仲) C h l , ( d)

C h 2 : K a n t o a e r o s ol m o d el d e ri v e d 免o m ch e m i c al c o m p o siti o n s .
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0 .0 0 .8

( a) O ))

F i g ･ 4 ･1 3 N D V I i n t h e K a n t o a r e a . [N O A A 1 4 ( A V H R R) , 1 9 9 7/7/2 1 ,
1 4 :3 7(J S T)] ( a) U rb a n a e r o s ol m o d el . O )) Ⅹa n t o a e r o s ol m o d el d e ri v e d 血o m
c h e m i c al c o m p o siti o n s .

- 0

A r e a ① A r e a ②

Fi g . 4
. 1 4 D iff e r e n c e i n th e N D V I b e t w e e n U r b a n m o d el a n d K a n t o m o d el
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