
Title 広範なエアロゾル種の雲核・氷晶核能

Author(s) 田尻, 拓也; 山下, 克也; 村上, 正隆

Description Ⅰ. 雲凝結核・氷晶核特性の測定とモデル化

Citation 低温科学, 29-39

Issue Date 2014-03-31

Doc URL https://hdl.handle.net/2115/55015

Type departmental bulletin paper

File Information LTS72_005.pdf

Hokkaido University Collection of Scholarly and Academic Papers : HUSCAP



1.はじめに

雲発生環境下,雲核（CCN）あるいは氷晶核（IN）

として高い活性化能力を有するエアロゾル粒子の多寡に

より,雲の微物理構造が変化し,光学的特性や降水機構

に差異が生じると考えられる.中緯度域の雲・降水シス

テムの大部分は,氷相過程を含んでいる.氷晶発生過程

は,混合雲・氷晶雲の微物理構造を決定するだけではな

く,雲の寿命や雲量,さらには,降水粒子の形成へと連

鎖する重要な要素であるため,その定量的理解は高解像

度非静力学モデルによる降水予測の精度向上に不可欠で

ある.

大気中エアロゾルの雲システムへの影響,特に雲・降

水粒子の成長過程への寄与（第２種間接効果）に関する

これまでの知見の多くは,水雲を研究対象としたもので

ある（Albrecht 1989;Stevens and Feingold 2009）.雲

の放射特性や降水能率は,雲粒粒径分布だけではなく,

氷点下における過冷却雲粒と氷晶との水物質の分配にも

依存する（Baker 1997;Baker and Peter 2008;Loh-

mann and Feichter 2005;Stephens et al.1990）.エアロ

ゾル粒子により氷晶を含む深い対流雲の内部構造が影響

を受けること（Rosenfeld et al.2008）や,エアロゾル

粒子が雲・放射過程および降水機構を通じて雲の分布・

ライフタイム・降水能率に影響を及ぼす一連の過程を数

値モデルにより再現する試み（Khain et al.,2008;Loh-

mann and Hoose,2009）などの報告はあるが,氷晶を

も含んだ雲・降水過程が,大気中の水・エネルギー循環

に作用し,雲量や降雨量の変化となって,気候へ影響を

与える効果を定量的に評価するには,多分に未知な部分

が残されている.全球数値気候モデルで上層雲・中層雲

の放射・降水特性を的確に表現するためにも,また,数
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広範なエアロゾル種の雲核・氷晶核能

田尻 拓也 ,山下 克也 ,村上 正隆

多様なエアロゾル種を対象に,雲の発生環境場において雲核あるいは氷晶核として有効に働くエア

ロゾル種の同定を進めている.大気中エアロゾル粒子の物理化学生物特性と雲核・氷晶核能との関連

性および雲生成過程への関与を的確かつ定量的に表現することは,メソ数値予報モデルや数値気候モ

デルの精度向上にとって重要な課題である.エアロゾル－雲－降水相互作用に関する知見の取得や気

候影響評価におけるエアロゾル間接効果の不確定性の低減を目指して,MRI雲生成チェンバー等の

実験的手法に基づくエアロゾル・雲・降水を統一的に取扱う新たなパラメタリゼーションの構築に取

組んでいる.本稿では,雲生成チェンバー実験の概要と特定エアロゾル粒子を用いた実験結果につい

て述べる.

Investigation of CCN and IN abilities of various aerosol types by using
 

MRI cloud simulation chamber
 

Takuya Tajiri,Katsuya Yamashita,Masataka Murakami

A variety of aerosol species has an inherent ability to act as CCN and/or IN,and some of them actually
 

activate under conditions relevant to the atmosphere.An accurate and quantitative description of the relation
 

between physicochemical and biological properties of aerosol particles and their activity and potential role in
 

cloud formation is a crucial subject for improvement of numerical cloud simulation and weather/climate
 

prediction models.To overcome the current lack of understanding of aerosol-cloud-precipitation interactions
 

and to reduce the uncertainty in estimates of the aerosol indirect effects,we are attempting to propose novel
 

incorporate parameterizations that link aerosol particles and cloud particles from the experimental approaches.

This article focuses on the MRI dynamic cloud chamber experiments in progress and shows results of various
 

types of specific particles.



値気候モデルの予測精度向上,あるいは気候変動のメカ

ニズム解明の視点からも氷晶発生過程の定量的理解は重

要な課題である.

氷晶発生過程の研究は,半世紀にわたって行われてき

たが,CCNとは異なり氷晶発生には幾通りものメカニ

ズムが存在し複雑なため（Vali 1985;Pruppacher and
 

Klett 1997）,一次氷晶の発生機構でさえ定性的にも定

量的にも未解明の部分がある.混合雲や氷晶雲を通じて

INとして働くエアロゾル粒子が雲の特性や降水機構の

変調に果たす役割を精度良く描出するには,氷晶発生に

関わる素過程の解明および定式化,数値モデルへの的確

な取込みを進展させることが必要である.

大気中エアロゾル粒子のCCN能は,粒径に強く依存

し,化学組成やその混合状態にも依存する.従来のケー

ラー理論に基づく水溶性物質を想定した溶液滴のCCN

特性を用いた研究アプローチから,最近ではエアロゾル

粒子の吸湿性に着目し,不溶性粒子も適用可能なκ-

ケーラー理論に基づくエアロゾル粒子のCCN能に関す

る研究へと転じている.水溶性物質と不溶性粒子が雲発

生環境下に共存する場合,外部混合や内部混合の状態に

よって競合的にCCN活性する粒子が決まり,雲粒生成

および初期雲粒粒径分布へと波及する.混合核として働

く粒子は,雲粒凍結へと導く前駆的現象として雲粒発生

へ寄与するため,CCN能の定量的把握が必須である.

このように,最新の数値気候モデルやメソ数値予報モ

デルの精度評価において,大きな不確定要素の１つであ

る雲過程（特に混合雲および氷晶雲）の効果を雲物理学

的視点から詳細に調査するため,実験的手法による大気

中エアロゾル粒子の雲・降水過程への関与について基礎

研究を進めている.気象研究所の低温実験施設における

エアロゾル・CCN・IN計測および雲生成チェンバー実

験による結果を詳細雲微物理ボックスモデル数値実験に

より定量的に評価し,非静力学モデルに組込むエアロゾ

ル・雲・降水を統一的に取扱う新たなパラメタリゼー

ションの構築を目指している.対象とするエアロゾル

は,ダスト（黄砂）・バイオエアロゾル・人為起源エア

ロゾルおよび,それらと吸湿性,有機エアロゾルとの外

部・内部混合粒子,大気中エアロゾルと多種多様であ

り,その物理化学生物特性とCCN・IN活性化特性と

の関連付けおよび各エアロゾル種のCCN能・IN能に

応じた発生初期の雲粒粒径分布・氷晶数濃度を分析し,

エアロゾル・雲過程の定式化またはモデル化を試みてい

る（図１）.

本稿では,研究の概要と雲生成チェンバー実験を中心

とした現在の取組みについて報告する.

2.雲核・氷晶核として働くエアロゾルの計測

大気中エアロゾル粒子のCCNとしての働きは,乾燥

粒径と臨界過飽和度に強く依存する.一般に,環境場の

過飽和度が高いほどCCN濃度は高く,試料空気中のエ

アロゾルが同種の場合,乾燥粒径の大きな粒子ほど有意

に活性化し雲粒を生成する.CCN濃度の過飽和度依存

性は,CCNスペクトルにより表され,関係式として,

N ＝C SS

がよく用いられる.ここで,N はCCN数濃度,SS

は水に対する過飽和度（％）,C と k は定数であるが,

C は過飽和度１％の場合のCCN数濃度と定義されるこ

とが多い（Pruppacher and Klett,1997）.大気中エアロ

ゾルの素性や環境中における物理化学特性の変調によっ

て,空気塊のCCN特性は変動するため,これらの定数

は,計測地域や大気環境条件によって異なる.多数の地

域でCCN観測が行われ,海洋性や大陸性といった観測
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図1：エアロゾル－雲－降水相互作用に関する研究概念図.
Fig.1：Schematic diagram of aerosol-cloud-precipitation interactions and the experimental study design.



点の大気質の特徴付けや季節変化などが C や k を用い

て示されている.CCNスペクトルは,技術確立された

各種CCN計を用いて測定される（Hudson and Yum
 

2002;Roberts et al.2006;Rose et al.2010;Snider and
 

Brenguier 2000）.

自然大気中には,多様なエアロゾル種が存在し,それ

ぞれ異なる乾燥粒径と多様な化学特性を持ち,外部混

合・内部混合の割合も様々である.CCN活性化特性を

過飽和度依存性だけでなく,大気中エアロゾルの粒径分

布や吸湿性,混合の度合いと関連させて議論するため,

最近ではPetters and Kreidenweis(2007)のκ-ケー

ラー理論に基づく研究が広く進められている.詳細は本

号 章の山下ほかに譲るが,この理論では純粋な化学組

成を持つ粒子は特定の吸湿特性を有するため,粒径に依

らず単一の〝吸湿度"を示すと考えられる.逆に,粒子

の物理化学量が未知であったとしても,吸湿度を計測す

ることにより,エアロゾル種の推定やCCN特性の解析

が可能であり,吸湿度という一つのパラメーターを用い

て粒子の凝結成長過程を計算できる大きな利点がある.

後述するように,吸湿度は実験的に求めることができ,

多様なエアロゾル種について調査がなされている.

氷晶発生メカニズムは,液滴からの均質核形成

（homogeneous nucleation）とINとして働くエアロゾ

ル粒子の表面における不均質核形成（heterogeneous
 

nucleation）に大きく分類される（図２）.自然大気中

で起こる均質核形成は,水滴直径に若干依存するが,

約－45℃までに全ての水滴が凍結する.一般的には,雲

の温度がこの程度まで低下するよりも先に,不溶性で核

となる粒子の働きにより氷晶が生成される.この氷晶の

生成を手助けする粒子を総称して〝氷晶核"（ice
 

nucleus,ice-forming nucleus）という.CCNと比較し

てINの数濃度は桁違いに少なく,一般に大気を浮遊す

る粒子の10個に１つ程度とされる（DeMott et al.,

2011）.

〝氷晶核"の働き方は,４通りが考えられる.水蒸気

が直接氷に変化して氷晶を生成する際に芯となる粒子

は,昇華（凝結）核と呼ばれる.残りの３つは,水滴

（雲粒）の凍結を手助けするものである.比較的暖かい

温度領域で水滴内に取り込まれ,その後の温度低下に

よって水滴を凍結させるのが（内部）凍結核である.凝

結核と凍結核の性質を合わせ持つ粒子（混合核）の上に

凝結によって水滴が生成された直後,不溶性の物質が凍

結核として働き,水滴を凍らせる粒子を凝結凍結核とい

う.水滴との衝突によって凍結を引き起こす粒子を接触

凍結核という.これらの氷晶生成モードは,対流圏内の

０℃以下の領域において,気温・湿度（氷飽和/水飽

和）・過冷却雲粒の存在域などの異なる環境場を経験し

て発現すると考えられる（Hoose and Mohler 2012）.

不均質核形成による氷晶生成は混合雲および巻雲の領域

において,均質核形成は巻雲の領域において働く.

長年,乾燥および半乾燥地域から大気中に飛散するダ

スト粒子が自然界で支配的なINであると考えられてき

た（Isono et al.1959;Sassen et al.2003）.現在では,

航空機による直接観測からエアロゾル粒子や雲粒子のサ

ンプリングが行われており,雲粒子を選別して雲残渣粒

子を同定する技術が適用されている（DeMott et al.

2003a;Pratt et al.2009;Matsuki et al.2010）.依然IN

としての鉱物粒子の重要性は変わらないものの,質量分

析計・電子顕微鏡・エネルギー分散型Ｘ線分光法などに

より,その他のINとして,バクテリア（細菌）・花

粉・ファンガス（真菌）などの生物由来の物質や人為起

源のすす粒子,バイオマス燃焼起源粒子,有機物質など

を示唆する多様な化学成分が同定されている.これらの

粒子と海塩粒子の混合物や硫酸塩・硝酸塩・アンモニウ

ム塩・有機物質を含有し不溶性粒子表面へのコーティン

グを示唆する形態の粒子など,多様なエアロゾル種が自

然大気中でINとして働くことが注目されている.

INの計数装置について技術開発と測定技術の向上,

比較実験が過去15年進展したことにより,近年オンラ

イン測定（DeMott et al.2003b;Richardson et al.2007;

Rogers et al.1998;Rogers et al.2001）および後解析

（Klein et al.2010;Knopf et al.2010;Ardon-Dreyer et
 

al.2011）によって大気中のIN数濃度が調査されてい

る.

精製技術が確立された人工物である各種特定粒子を大

気中エアロゾルの代替粒子として用いた室内実験も進め

られている.カールスルーエ工科大学のエアロゾルチェ

ンバー施設（AIDA; Aerosol Interactions and
 

Dynamics in the Atmosphere aerosol facility cham-

ber）では,各種粒子計測装置を有し,ダスト粒子の

IN特性と二次有機化合物・硫酸塩コーティングの影響

（Cziczo et al.2009;Field et al.2006;Mohler et al.2006;

Mohler et al.,2008a）や硫酸塩コーティングによるすす

粒子のIN特性（Mohler et al.2005）,細菌細胞のIN

広範なエアロゾル種の雲核・氷晶核能 31

図2：雲内における氷晶発生過程.
Fig.2：Multiple ice nucleation mechanisms.



特性（Mohler et al.2008b）など各種代替粒子を用いた

調査が行われている.

Hoose and Mohler(2012)や Murray et al.(2012)は,

様々なエアロゾル種のINに関するこれまで研究をレ

ビューした.各種IN実験計測技術（DeMott et al.

2011）による研究が進行中であり,エアロゾル種ごとの

氷晶発生のオンセット温度や過飽和度に関する知見,環

境条件とIN活性化率との定量的関係などが次第に得ら

れつつある.一方で,温度・氷過飽和領域の制御範囲や

粒子計測精度など装置固有の制約により,取得データ

セットは限定的である.同一試料粒子を用いた複数装置

による同期計測など,更なる相互比較実験が必要であ

る.

外部混合および内部混合粒子に関する知見に限らず,

多くのエアロゾル種のIN能（同様にCCN能）につい

て,その知見は未だ不足している.雲の発生環境や力学

場を十分カバーする範囲における雲粒・氷晶発生への

CCN・INの影響についての広範な研究が必要である.

3.MRI雲生成チェンバー実験の概要

雲生成の素過程を詳細に調べるため気象研究所では,

MRI雲生成チェンバー実験システムを運用している

（図３）.かつて運用されていたコロラド州立大の断熱膨

張型チェンバー（DeMott and Rogers 1990）の機構を

基に,MRI雲生成チェンバーは試験槽の壁面温度と

チェンバー内の気圧を独立制御し,気温・気圧・減圧速

度といった実験制御範囲の拡張や壁面制御精度の向上,

高性能なエアロゾル・雲粒子計測センサーの充実を図っ

ている.

稼働中のAIDAチェンバーは,内容量84m のアル

ミニウム製試験槽の内壁に,予め氷の層を作った上で減

圧を開始し雲粒子生成を実現している.真空ポンプの排

気速度に応じて試験槽は減圧されるが,実験を通じて壁

面温度がほぼ一定であるため,試料空気の温度が断熱冷

却的に変化するのは10～15分程度で,槽内気温の変化

幅は最大10℃程度である（Mohler et al.2003;Wagner
 

et al.2011）.

一方,MRI雲生成チェンバーは,内容量1.4m のス

テンレス製試験槽内壁面の温度を制御し,減圧に伴う気

温低下に合わせて壁面温度を変化させ,試料空気と壁面

との熱交換を最小限に抑える.このため,比較的広い温

度域で準断熱膨張過程を維持でき,対流圏における雲の

発生環境を再現性良く模擬し,雲生成過程を実時間で追

跡することができる（Tajiri et al.2013）.制御範囲は,

気圧が1013hPaから30hPa,気温が＋30℃から－

100℃,上昇流が０から30m/s,断熱膨張過程の実現精

度は気温１℃以内,気圧0.3hPa以内と世界最高水準

のエアロゾル・雲過程実験システムである.

MRI雲生成チェンバー内の大気状態（気温,露点温

度,気圧）の監視およびエアロゾル・雲粒子の数濃度・

形状の検出状況は,一秒ごとに実験制御兼データ収録装

置（M300,SEA社）に記録される.また,試料空気・

特定粒子の導入,初期値調整,断熱膨張実験の開始・終

了,凝結高度における乾燥断熱から湿潤断熱への気温減

率の切替え,後処理など,実験手順はM300により自動

制御化している.

周辺装置を含めた,MRI雲生成チェンバー実験施設

のシステム系統図を図４に示す.実験前処理における試

料粒子の状態をモニタリングするため,エアロゾルバッ

ファータンク内の粒径分布（または数濃度）は,走査式

モビリティーパーティクルサイザー（SMPS）,光散乱

粒子計数装置（OPC）および空気動力学式粒径分布測

定装置（APS）により,雲生成チェンバー内について

は,凝集型粒子計数器（CPC）およびエアロゾル・微

水滴計測センサー（CAS）により計測する.OPC (KC-

01E,RION)は,５段階の検出粒子区分（0.3,0.5,1,

2,5μm）を持ち,最大100個/ccまでの粒子数濃度を

計測する.APS(Model 3321,TSI)は,任意の計測時間

間隔でエアロゾル粒子の空気動力学径を0.5～20μmの

範囲で計測する.SMPS(MODEL3936,TSI)は２分周

期でおよそ0.01～0.3μmのエアロゾル粒子の粒径分布

を,CAS(DMT)は0.3～30μmまでエアロゾル粒子の

粒径分布を毎秒計測する.また,CCN計（DMT）に

より,試料空気中のCCN濃度（過飽和度0.07～２％）

計測をエアロゾルバッファータンクおよび雲生成チャン

バー内で行う.特定粒子の物理化学特性を同定（エアロ

ゾルキャラクタリゼーション）する際や,INとしての

ポテンシャルを気温・過飽和度に関して基礎的に調査す

る場合には,IN計（MRI-INC;Saito et al.2011）を使

用する.
図3：MRI雲生成チェンバー.
Fig.3：Photograph of the MRI cloud simulation chamber.
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雲粒発生の様子は,CASに加えて１μm以上の粒子

の粒径分布を計測する白色光源を用いたスペクトロメー

タであるWELAS（PALAS）および10μｍ以上の粒

子の画像を撮影できる雲粒子計測センサー（CPI,

SPEC）により計測する.氷晶検出には,白色光の側方

散乱光強度の違いにより氷晶と雲粒を選別できる

WELASと画像により粒子形状を確認できるCPIを用

いる.通常,非球形粒子の氷晶の場合,WELASによ

り計測されるサイズは,雲粒などの球形粒子と比較して

２倍程まで過大評価される（Wagner et al.2011）.これ

ら粒子検出データとチェンバー内の試料空気の状態を統

合的に解析し,特定粒子のチェンバー内への導入状態,

初期雲粒形成過程および粒径分布の変化,氷晶発生状況

を時系列で追跡する.

4.実験手順

4.1.試料エアロゾルと粒子発生方法

大気中エアロゾルの代替粒子として,現在利用可能な

粒子は,表１の通りである.粒子発生方法として,ダス

ト粒子やNaCl粒子など乾燥・固形の粒子には,回転ブ

ラシ式乾燥粒子発生装置（RBG-1000,PALAS）,す

す粒子には炭素粒子発生装置（DNP-2000,PALAS）,

硫酸アンモニウムや懸濁液にする必要のあるバイオエア

ロゾルなどにはエアロゾルアトマイザー（Model3079,

TSI）を用いる.この他,人工降雨等においてNaCl粒

子の固結防止剤に利用される二酸化ケイ素や炭酸カルシ

ウムは振動式乾燥粒子発生装置により,人工降雪の一手

法である人工氷晶核法に用いるヨウ化銀については発煙

装置により,試料粒子を発生させる.

4.2.エアロゾルキャラクタリゼーション

粒子発生装置によりエアロゾル化した試料粒子は,

バッファタンクに導入され,SMPSとOPCまたは

APSにより粒径分布を測定する.例として,図５に硫

酸アンモニウム・ATD・すす粒子の計測結果を示す.

ピーク粒径はそれぞれ,62nm,0.28μm,0.1μmと

表１：試料エアロゾル
Table1：sample aerosol types.

Aerosol type Sample  supplier  generator
 

Dust  Arizona test dust
(ATD)

Powder Technology
 

Inc.
RBG-1000

 

NX Illite  Arginotec  RBG-1000
 

K-feldspar  University of Leeds RBG-1000
 

Kosa(CJ-1) NIES  RBG-1000
 

Soot  Soot
(Spark discharge)

PALAS  DNP-2000

 

Sea salt  NaCl
(T-0)

Ako Kasei Co.,Ltd RBG-1000

 

Ammonium
 

sulfate

(NH)SO Kanto Chemical
 

CO.,INC.
Model3079

 

Bio  Snomax  York snow Inc. Model3079
 

Bacillus  Kanazawa Univ. Model3079
 

Pollen  Kanazawa Univ. Model3079
 

Artificial  AgI -------- Smoke
 

generator
 

SiO2  Ako Kasei Co.,Ltd Vibration
 

CaCO3  Ako Kasei Co.,Ltd Vibration
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図4：MRI雲生成チェンバー実験施設のシステム系統図.
Fig.4：MRI chamber facility system diagram.



発生装置やエアロゾル種別によって異なる.ダスト粒子

は,１μm超の粒子の割合が多く,検出サイズにおいて

氷晶との区別が曖昧になる場合がある.このため通常,

50％カットオフ粒径が2.5μmと1.0μmの２段の

cyclone(URG Corp.)を用いている.粒子発生およびサ

ンプリング手順を定型化し,エアロゾル粒径分布をサン

プル粒子種別ごとに規格化するなど,実験再現性の向上

を図っている.なお,発生方法が確立された特定粒子に

ついては,SMPSなどによる粒径分布計測を省力化し,

凝縮核（CN）計であるCPC(TSI Inc.,Model 3772)に

よりエアロゾル数濃度を得ることで,エアロゾル状態を

把握することができる.

図６は,CCN計により計測したCCN活性化スペク

トルである.不溶性粒子とはいえ,ATDとすす粒子で

はCCNとしての働きが全く異なり,ATDは硫酸アン

モニウムとの比較においてもCCNとしてより高い活性

化率を示す.粒径分布に大きな差があることも要因であ

るが,ダスト粒子の雲粒発生への寄与については十分考

慮する必要があることが判る.

吸湿度測定には,静電分級器（DMA,TSI Inc.,

Model 3080）,CCN計およびCPCを用いる（図７）.

DMAで分級された試料粒子をCCN計とCPCで同時

に計測することにより,エアロゾル総数（Ncn）に対し

て,段階的に変化させた過飽和度で活性化する粒子数

（Nccn）を計測できる.この計測手法において臨界過飽

和度は,Ncn の50％以上がCCNとして活性化する最

小の過飽和度と定義される.こうして,特定粒子につい

て乾燥粒径に関する臨界過飽和度が得られ,κ-ケー

ラー理論に基づき吸湿度が求まる.

特定エアロゾルは化学組成が既知の物質であるが,自

然大気中のエアロゾル粒子について吸湿度を計測するこ

とも可能である.併せて電子顕微鏡解析用にエアロゾル

捕集することで,大気中エアロゾルに関するより多くの

定量的知見を得ることが期待される.外部混合・内部混

合粒子について,混合状態が未知である場合に,吸湿度

を計測することにより,その状態をある程度掴むことが

できる.

4.3.MRI雲生成チェンバー実験手順

初めに雲生成チェンバー内に残余したエアロゾルを排

除するため,試験槽内を一旦30hPa以下に減圧した

後,清浄な乾燥空気により大気圧へ戻す試料空気の置換

作業を繰り返し行う.理想的な背景エアロゾルの数はゼ

ロであるが,雲粒発生実験では数個/cc程度,氷晶発生

実験時には１個/cc未満であることが望ましい.断熱膨

張過程における雲粒の発生温度（持ち上げ凝結高度,

LCLに対応）は,大気の初期状態で決まる.気圧・気

温を一定条件とする一連の実験では,初期露点温度の設

定値を変えることでLCLが変化する.初期露点は,

HEPAフィルターを通して加湿空気を漸次導入するこ

とにより調整可能である.また,気圧・気温の初期値に

ついては,M300により一定制御を持続する.試験槽内

の粒子数濃度を監視しながら特定エアロゾルを導入し,

所要の数濃度を得る.チェンバー内のエアロゾル粒径分

布やCCN活性化スペクトルの測定は適宜実施する.粒

子導入に伴う,槽内露点温度の変化は予め見込んでお

り,若干の加湿調整を追加して,試料空気の実験初期状

態とする.

この実験ステップから断熱膨張実験を開始する.雲生

成実験では,断熱膨張に対応する気塊の上昇速度は予め

設定しておき,通常一定（例えば,5m/s）である.槽

内の気温・気圧は初め乾燥断熱的に変化し,試料空気の

実験初期値より算出されるLCLに到達後,湿潤断熱過

程における雲過程を継続して追うため,壁面温度制御を

図7：吸湿度測定システム.
Fig.7：Aerosol hygroscopicity measurement system.
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図5：特定エアロゾルの粒径分布.
Fig.5：Aerosol size distributions.

図6：CCN活性化スペクトル.
Fig.6：CCN activity spectra.



自動的に湿潤温度減率に合うように切り替える.凝結点

（雲粒発生）は,相対湿度およびミクロンサイズの粒子

検出の急増,観察窓からの視認により判別可能であり,

その後の雲粒の成長・維持・落下の状態を実時間で監視

する.氷晶発生実験では,加えて実験を通じての相対湿

度の変化（特に水飽和か,氷飽和か）,氷晶発生時の雲

粒の存在状況などにも注視する必要がある.

5.実験結果

ここでは,暖かい雲を対象とした硫酸アンモニウムを

用いたCCN活性化実験,CCN・INとしてのATDに

関する実験およびすす粒子を用いた氷晶発生実験を例示

する（表２）.

硫酸アンモニウムは,自然大気中のCCNを代表させ

るために雲生成実験に用いることがある.図６より SS

１％において７割近くの（NH)SO 粒子が活性化す

る.図７は,硫酸アンモニウムによる雲粒発生実験の各

種データの時系列である.上段からそれぞれ気圧,気

温・露点・壁温,水に対する相対湿度,CASにより計

測されたサイズ別（＞0.3μm,＞2.0μm,＞10μm）

の粒子数濃度とCPCにより計測された N ,WELAS

による粒子計測結果,偏光レーザーによる前方散乱光強

度（雲形成のオンセットが確認できる）と後方散乱の偏

光解消度を示しており,雲粒を最初に検知したタイミン

グ（LCLに対応）を縦線で表示している.この図から,

LCLに到達すると瞬時に２μm以上の雲粒が生成し,

次第に10μm超の粒子が出現していることが判る.実

験初期値の N は3,000個/cc程度であるため,その過

半数が速やかにCCNとして働き雲粒生成に寄与したこ

とは,雲形成時の過飽和度がおよそ0.5％に達していた

ことを示唆する.

図８は,ATD粒子による雲生成実験の各種データの

時系列である.上段から水および氷に対する相対湿度,

CASにより計測されたサイズ別（＞1.0μm,＞5.0

μm,＞10μm）の粒子数濃度とCPCにより計測された

N ,WELASによる粒子計測,CPIによる粒子計測,

偏光レーザーによる前方散乱光強度と後方散乱偏光解消

度（雲粒子の非球形性を検知,つまり氷晶発生のシグナ

ル）を示しており,LCLと氷晶発生のタイミングを縦

線で表示している.

表２のとおり,硫酸アンモニウムによるCCN活性化

実験と較べて,初期露点を低く設定した.実験は＋15℃

から－30℃にかけて行い,初期露点に対応して,－13℃

でLCLに達し雲粒生成が確認された.実験開始後1000

秒で,雲粒数濃度は500個/ccを超え,図６における

ATDの活性化スペクトルを参照すると雲粒発生時の過

飽和度は少なくとも0.2％に達していたと考えられる.

表２：雲生成チェンバー実験設定値.

Table2：Setup parameters for the experiments.

Sample Aerosol  Ammonium
 

Sulfate
 
Arizona
 

Test Dust 
Soot

 
Initial Particle Number

 
Concentration(cm-3)

3,000 1,000 10,000

Programmed
 

Initial Pressure(hPa)

1000.0 1000.0 1000.0

Programmed
 

Initial Temperture(℃)

20.0 15.0 15.0

Programmed
 

Adiabatic Ascent Rate(m/s)

5.0 3.0 5.0

Actual
 

Initial Pressure(hPa)

1000.0 999.9 1000.0

Actual
 

Initial Air Temperture(℃)

19.9 14.6 14.5

Initial
 

Dewpoint Temperature(℃)

12.7 －7.5 －10.6

Temperture at LCL(℃) 10.3 －12.7 －19.0

図8：ATDによる雲粒生成実験.
Fig.8：Cloud chamber experiment with ATD.
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図7：硫酸アンモニウムによる雲粒生成実験.
Fig.7：Cloud droplet activation of Ammonium sulfate.



Koehler et al.(2009)やYamashita et al.(2011)におい

て指摘されるように,他に有効なCCNがない場合,

ATDはCCNとして十分働き,比較的サイズが大きい

ため,硫酸アンモニウムのように吸湿性を持つ粒子との

共存下においても活性化能力を発揮する可能性がある.

ATDがINとして働く様子,氷晶の検知は,－17℃

付近から見られ,－20～－25℃にかけてWELASや

CPIで頻繁に捕らえられた.また,偏光レーザー計測

から求めた後方散乱の偏光解消度（青線）は活発な氷晶

生成に伴って値が上昇し,雲粒のみであった図７との相

違が明瞭である.氷晶は既に雲粒が存在する場で発生し

たため内部凍結（immersion freezing）あるいは凝結凍

結（condensation freezing）が働いたと推測される.

図９は,すす粒子による雲生成実験の各種データの時

系列である.上段から水および氷に対する相対湿度,

CASにより計測されたサイズ別（＞0.3μm,＞5.0

μm,＞10μm）の粒子数濃度とCPIによる粒子計測で

あり,氷晶発生のタイミングを縦線（灰色）で表示して

いる.氷晶発生に先行して,実験開始後700秒から雲粒

生成が見られた.他に競合するエアロゾル種がない場合

には,すす粒子もCCNとして働くことが示唆される.

しかし,上昇速度5m/sにも関わらず,雲粒の数濃度

は1,000個/cc以下と活性化率は１割に満たない.一

方,氷晶の検出は－39℃以下で見られた.不均質凍結核

としての働きは不活発であるものの,－40℃以下の低温

域で昇華凝結核として作用している可能性がある.

以上,大気中エアロゾルの代替種として代表的な特定

エアロゾルを用いた雲生成チェンバー実験の事例を示し

た.一口にCCN能・IN能と云っても研究対象とする

特定粒子の物理化学特性は多様であり,ここで例示した

３種のエアロゾル粒子の比較からも明らかなように,雲

生成過程への関与は大きく異なることが判る.

広範なエアロゾル種について,それらのCCNとして

のポテンシャルを探るため,吸湿度を計測した結果を図

10にまとめた.Petters and Kreidenweis(2007)による

先行研究にある通り,NaClや硫酸アンモニウムなどの

水溶性の物質が高い吸湿度を示したのに比べ,ダスト粒

子はYamashita et al.(2011)同様0.01をやや超えるあ

たりに集中した.すす粒子の吸湿度は0.006と更に低

く,バイオエアロゾルであるBacillusはその中間の吸

湿度0.1付近であった.人工降雨に固結防止剤として用

いる二酸化ケイ素や炭酸カルシウムの吸湿度は低く,そ

の用途を考えると当然の帰結であるが,CCNとしての

働きは期待できない.Andreae and Rosenfeld(2008)に

よると,自然大気中エアロゾルの代表値として大陸性の

ものは0.3±0.1,海洋性のものは0.7±0.2とされる.

ダスト粒子やすす粒子の吸湿度は大気中エアロゾルに較

べると低いものである.しかしながら,図10から空気

塊に含まれるエアロゾル種が限定される場合には,その

場の過飽和度によって,あるいは,多種のエアロゾルが

共存する場合にはその混合状態と粒径の相違によって,

CCNとして活性化するエアロゾル種の割合が選択的に

決まり,CCN数濃度も変わり得ると推測される.

INとして働く粒子の定量的評価に繫げる試みも進行

中である.図11は,種々のエアロゾル粒子について

MRI雲生成チェンバーによる氷晶発生実験の結果をま

とめたものである.実験から得られた Ncn に対するIN

数濃度（Nin）の比,つまりINとしての活性化率
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図9：すす粒子による雲粒生成実験.
Fig.9：Cloud chamber experiment with soot.

図10：種々のエアロゾル種の吸湿度.
Fig.10：Hygroscopic measurements of various aerosol

 
particles.

図11：種々のエアロゾル種による氷晶発生実験.
Fig.11：Activated Fraction of various aerosol particles as

 
ice nuclei.



（AF;Activated Fraction）の温度依存性をエアロゾル

種ごとに示している.図11から,人工降雪に人工氷晶

核として利用されているヨウ化銀粒子は,－５℃付近か

ら速やかに活性化し,オンセット温度の高さ,AFの高

さの両面から他の試料粒子と較べて判然とした違いを示

し,極めて有効なINであることが分かる.降雪剤とし

て商標化され,入手可能な氷核活性細菌であるsnomax

は,AFではヨウ化銀に及ばないものの,高いオンセッ

ト温度を有する.その他のバイオエアロゾル（スギ花粉

や納豆菌の芽胞）については,これまでのところIN能

の高いエアロゾル種を見出すまでには至っていない.

INとしてのバイオエアロゾルに関する研究は,コール

ドステージなどの実験手法により進められており,試料

粒子によっては比較的高い温度で活性化することが指摘

されている（Hoose and Mohler 2012）.ダスト粒子に

ついては,概ね－20℃以上の気温から活性化しており

AFは10 ～10 と比較的高い.これまで室内実験用の

ダストの参照粒子としては,ATDが多く用いられてき

たが,そのIN能は自然大気中のダスト粒子よりも高い

ことが知られている.最近では,実際のダスト粒子に近

いとされ,Illiteを多く含有するNX Illiteのようなも

のが新たな試料粒子として使用されつつある（Broad-

ley et al.2012）.また,自然大気中のダスト粒子中の含

有量は少ないももの,高いIN能を持つ参照用ダスト粒

子としてK-feldsparが新たな注目を浴びている（At-

kinson et al.2013）.雲生成チェンバー実験に使用した

これらの粒子の粒径分布には大きな相違がないため,研

究参照用ダスト粒子のIN能としてはK-feldspar,

ATD,Illiteの順で高いことが示唆される.すす粒子に

ついては,昇華凝結による氷晶発生過程を捉えていると

推測される.氷晶発生の前に雲粒を観察した例は報告さ

れているが（Dymarska et al.2006）,MRI雲生成チェ

ンバー実験においては,－35℃以上の温度域において明

瞭な氷晶発生域はまだ見出せていない.

参考として,外気を試料空気に用いた実験結果も図

11に示しているが,－25℃以上の気温でのAFは不明

瞭であり,バイオエアロゾルを除く特定粒子のAFとは

２桁近い差の開きがあった.

章山下ほかにある通り,雲生成チェンバーを用いた

氷晶発生実験のデータから,氷晶発生の古典理論により

IN能を表すパラメーターとして,活性化エネルギーお

よび接触角を抽出することができる.これらの解析値

は,詳細雲物理ボックスモデルに取込まれ,多様な雲発

生環境場における各エアロゾル種のINとしての定量的

評価に利用される.

6.今後の展開

MRI雲生成チェンバー施設における広範なエアロゾ

ル種を対象としたCCN能・IN能の定量的理解を目指

す実験的取組みについて,硫酸アンモニウム・ダスト・

すす粒子といった比較的良く試料に用いられるタイプの

粒子を中心に紹介した.物理化学特性の異なるこの３種

に関して,雲生成実験から見たCCN能・IN能の違い

は明瞭であった.ただし,対流圏における雲粒子の発生

環境としての気圧・気温・相対湿度・上昇速度の範囲は

広く,先行研究において限定的実験環境から得られた報

告との整合性や差異については実証的に見極める必要が

ある.今後,多様な条件下における雲生成実験を通じ

て,広範なエアロゾル種のCCNおよびIN活性に係わ

る支配的要素を掴み,鍵となるパラメーターを数値モデ

ルに組込む室内実験・数値モデル相互の検証実験を進め

る.これにより,大気中エアロゾル粒子の雲過程への影

響について精度のある知見が得られると考えている.

以下に今後の研究展開を記して,まとめとしたい.

高い吸湿度を有する粒子ほどより低い過飽和度,ある

いはより小粒径でCCN活性する.単一種の粒子による

雲粒生成実験に較べ,複数種のエアロゾルによる（すな

わち外部混合）実験を行う場合には,その初期雲粒の発

生はより複雑になることが予見される.発生手法の確立

されたエアロゾル種の外部混合による雲粒発生実験は,

現状でも実行可能である.IN活性については,氷晶発

現プロセスが異なるエアロゾル種やオンセット温度の異

なるエアロゾル種同士の外部混合実験により,それぞれ

の発生プロセスの優位性やAFの温度依存性の変調に関

する知見が期待される.ダスト粒子を複数種外部混合さ

せることにより,氷晶発現プロセスや活性化温度が重複

する領域において,外部混合の効果に関する実証的な議

論ができる.また,数値モデル実験の精度向上にも寄与

すると考える.

現在,内部混合粒子発生装置を整備中である.これに

より無垢なエアロゾル粒子への硫酸塩・硝酸塩・有機物

などのコーティングの状態により,CCN・IN活性化能

が如何に変化するのか,内部混合粒子に関する雲生成実

験も進めていきたい.

特定粒子に関するIN能を定式化する試みについては

章山下ほかで説明されているが,この他にも幾つもの

手法が提案され有用性について比較研究が進められてい

る（Ervens and Feingold 2012）.これらの適用範囲の

吟味や最適化については,雲生成実験データを適用する

ことにより比較評価できることが期待される.

最後に,非静力学モデルに組込むエアロゾル・雲・降

水を統一的に取扱う新たなパラメタリゼーションの構築

には,より現実的にエアロゾル・雲生成過程を表現する

ため,代替粒子と自然大気中のエアロゾル粒子とを繫ぐ

実験観測的研究が必要である.気象研究所の低温実験別

棟において,数年来,エアロゾル計測装置・CCN計・

IN計によるエアロゾルモニタリング観測を継続してい

37広範なエアロゾル種の雲核・氷晶核能



る.一地点での観測であるが,取得データの蓄積に伴

い,CCNやIN数濃度の季節変化やダストイベント等

の顕著な事例の解析に進捗が見られる.また,黄砂飛来

やローカルダスト発生時,前線通過により大気中エアロ

ゾルの状態に急変が見られる前後には,電子顕微鏡解析

用の粒子採集を実施すると共に,事前にMRI雲生成

チェンバーとの同期実験を計画し,雲生成実験から雲の

残渣粒子を捉えることにも挑戦していきたい.同期実験

事例の蓄積により,自然大気中エアロゾルにおいて

CCN・INとして有効に働くエアロゾル種の同定やその

活性化能力の変動幅,特定粒子との関連性や相違,エア

ロゾルモニタリングデータとの相関などについて,より

多くの有益な成果が期待できる.
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