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1.はじめに

エアロゾルは,太陽放射の散乱・吸収（直接効果）や

雲微物理・降水過程の変化（間接効果）を通じて,地球

の放射収支や気候変動に対して重要な役割を果たしてい

る.しかしながら,その推定の不確定性幅は依然として

大きく,気候変動予測における最大の不確定性要因の１

つになっている（Bond et al.2013;IPCC 2013）.この直

接・間接効果の大きな不確定性の主な要因として,従来

のモデルにおけるエアロゾルの表現方法の問題が挙げら

れる（Ghan and Schwarz 2007）.

直接・間接効果を精度良く推定するためには,エアロ

ゾルによる光吸収・散乱量および雲粒として活性化する

エアロゾル数（雲凝結核（CCN）数）を精度良く表現

することが不可欠である.そして,これらの物理量を記

述するためには,エアロゾルの数濃度・粒径分布を表現

することが重要となる（図１）.また,大気中には太陽

光を効率的に吸収する光吸収性のブラックカーボン

（BC）エアロゾルと光を吸収しない光散乱性のエアロゾ

ル（硫酸塩・硝酸塩・多くの有機エアロゾル成分など）

が存在するが,各エアロゾル粒子においてこれらのエア

ロゾルがどのような割合で存在しているか（混合状態）

を表現することが直接・間接効果の両面で重要となる

（図1,図2a）.このように,エアロゾルの「数・粒

径・混合状態」は直接・間接効果を推定する上で最も本

質的な物理量である（Jacobson 2000,2001;Ghan et al.

2011;Reddington et al.2011）.

しかしながら,従来の気候影響評価では,エアロゾル

エアロゾルの「数・粒径・混合状態」は,気候変動予測において最大の不確定性要因の１つである

直接・間接効果を推定する上で最も本質的なパラメータである.しかしながら,多くの３次元モデル

ではこれらのパラメータを十分に表現していない.これまでの私の研究では,エアロゾルの「数・粒

径・混合状態」を支配するブラックカーボンの混合状態,新粒子生成,有機エアロゾル生成のそれぞ

れの過程について,物理化学法則に基づいて詳細に表現する３次元エアロゾルモデルを開発し,実大

気観測による様々な比較・検証を行ってきた.そして,これらのモデルを組み合わせたエアロゾル統

合モデルを開発してきた.本論文では,これらのモデル開発・検証の概要を紹介する.

Development and validation of a next-generation aerosol model:

The challenge of predicting number concentrations,size distributions,

and mixing states of aerosols
 

Hitoshi Matsui
 

The estimation of aerosol direct and indirect effects is still one of the largest uncertainties in predicting
 

future climate.Number concentrations,size distributions,and mixing states of aerosols are the essential
 

parameters for the estimation of these effects accurately.However,most of current aerosol three-dimensional
 

models do not represent these aerosol parameters sufficiently.In my study,I have developed modules for
 

mixing states of black carbon,new particle formation,and organic aerosol formation processes(important
 

physical and chemical processes controlling number concentrations,size distributions,and mixing states of
 

aerosols)using the Weather Research and Forecasting and Chemistry(WRF-chem)model.The model valida-

tions of individual modules have been made through the detailed comparisons with various aerosol measurements
 

in the atmosphere.I have also developed a unified aerosol model that can calculate all the above processes
 

simultaneously.In this paper,I describe the outline of these model developments and validations.

連絡先

松井 仁志

海洋研究開発機構・地球環境変動領域

Research Institute for Global Change,Japan Agency for
 

Marine-Earth Science and Technology,Kanagawa,

Japan.

e-mail：matsui＠jamstec.go.jp

低温科学72 (2014) 49-64

次世代エアロゾルモデルの開発と検証：
「数・粒径・混合状態」の予測への挑戦

松井 仁志



の「数・粒径・混合状態」ではなく,エアロゾルの質量

濃度の表現に着目したモデルが用いられてきた.これ

は,数濃度に着目した場合,質量濃度に比べて理解が不

十分な微物理・化学過程が多く,精度良く推定すること

が格段に難しいこと,また,粒径や混合状態を十分に表

現しようとすると計算量が膨大になってしまうことなど

が主な要因と考えられる.そのため,「数・粒径・混合

状態」は直接・間接効果の最も本質的な物理量であるに

もかかわらず,これら全てを十分に表現できる３次元モ

デルは世界的にもほとんど存在しない.多くのモデルで

は,エアロゾルの粒径分布として対数正規分布を仮定

し,数濃度は質量濃度と仮定した粒径分布によって診断

的に推定される.また,エアロゾルの混合状態や新粒子

生成（前駆気体の酸化・凝縮による超微小粒子の生成）,

凝集（主にブラウン運動による粒子同士の衝突・併合過

程）,有機エアロゾルの生成過程などの重要な微物理・
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図1：エアロゾルの直接・間接効果と重要になる物理・化学パラメータの概略図

図2：(a)ブラックカーボン（BC）の混合状態とその重要性を示した概略図.黒色がBC,橙色が散乱性（無機・有機）成分を
示す.大気中での変質過程に伴い,BCのみを含む外部混合BCから散乱性成分を含む内部混合BCへと変化する.それによっ
て,BCを含む粒子が光吸収量を増大させるとともに雲粒として活性化しやすくなる.(b)２次元エアロゾルビンモデルの概略
図.個々の四角がモデルで表現されるビンを示す.12個の粒径ビン,10個のBC混合状態ビンの合計120ビンを用いている.



化学過程が考慮されていないもしくは簡易的に表現され

ている.このような簡易的なエアロゾルモデルではな

く,「数・粒径・混合状態」およびそれらを支配する微

物理・化学過程を十分に表現できるエアロゾルモデルを

用いた気候影響評価が必要となる.

近年のエアロゾルの観測的研究の進展および計算機の

発展によって,「数・粒径・混合状態」を軸とした詳細

なエアロゾルモデルの開発は非現実的なものではなくな

りつつある.これまでの私の研究では,領域３次元モデ

ルWRF-chem/MOSAICを基に,エアロゾルの「数・

粒径・混合状態」を支配するBCの混合状態・新粒子生

成・有機エアロゾル生成のそれぞれの過程について,物

理化学法則に基づいて表現するモデルを開発し,実大気

観測による詳細な比較・検証を行ってきた（Matsui et
 

al.2011,2013a,2013b,2014）.そしてこのような素過程

を表現したモデルによって初めて,実大気中のエアロゾ

ルの「数・粒径・混合状態」の重要な特徴が説明できる

ことを示してきた.

本論文では,私がこれまでに行ってきたエアロゾルモ

デルの開発・検証についてその概要を紹介する.２章で

はBC混合状態モデルの開発と検証の結果について述べ

る.３,４章では,新粒子生成モデルと有機エアロゾル

モデルの開発と検証の概要について述べる.５章では,

BC混合状態・新粒子生成・有機エアロゾル生成を同時

に計算できるエアロゾル統合モデルの開発について述

べ,６章で全体をまとめる.本論文ではBC混合状態モ

デル（２章）を中心に紹介し,他の部分については概要

のみを記述する.

2.BC混合状態モデルの開発と検証

2.1 BCの混合状態の重要性・研究の目的

エアロゾルの光学特性や吸湿性を精度良く推定するた

めには,各粒子内のBCとBC以外の成分の比率（BC

の混合状態）を陽に表現することが最も重要になる.こ

れは,BCが他のエアロゾル成分とは大きく異なる光

学・吸湿特性を持つためである.BCは光吸収性・疎水

性の性質を持つ成分であるのに対し,他の多くのエアロ

ゾル成分は光散乱（非吸収）性・親水性の性質を持つ.

一般的に,BCの放出直後はBCのみを含む疎水性の粒

子（外部混合BC）が支配的であるが,大気中での凝

縮・凝集などの変質過程を経ると他の散乱性成分（無

機・有機成分）がBCと１つの粒子（内部混合BC）を

構成し,全体として親水性を示す粒子となる（図2a）.

BC粒子が散乱性成分を十分に含む内部混合BCにな

ると,外部混合BCに比べてBCの光吸収効率が最大で

２倍程度増大し（レンズ効果）,エアロゾルの直接効果

に対して大きな影響を及ぼすと考えられている（Jacob-

son 2000,2001;Bond et al.2006;Shiraiwa et al.2008;

Oshima et al.2009b,Zaveri et al.2010）.また,内部混

合BCに含まれる散乱性成分が多くなると粒子の吸湿性

が増大し,CCN特性や雲粒数濃度が変化する（Stier et
 

al.2006;Oshima et al.2009b;Riemer et al.2010;Zaveri
 

et al.2010）.そのため,BCの混合状態は,エアロゾル

の間接効果やBC粒子の空間分布・寿命の変化という点

での重要性も併せ持ち,直接・間接効果の両面で重要と

なる（図2a）.

BCの混合状態を十分に表現するためには,外部混合

BC,様々なBCとBC以外の成分比を持った内部混合

BC,BCを含まない粒子を陽に表現する必要がある.

外部混合BC,内部混合BC,BCを含まない粒子を

別々に表現したエアロゾルモデル研究はこれまでにも多

く行われており,０次元モデル（ボックス・パーセルモ

デル）と３次元モデル（全球・領域モデル）に大別され

る.０次元モデルでは,多くの混合状態を同時に表現す

ることが可能であり,ある理想的な条件（都市大気な

ど）における１つの空気塊の変質過程の詳細な計算を行

うことに適している（Riemer et al.2009,2010;Oshima
 

et al.2009a,2009b;Zaveri et al.2010;Lu and Bowman
 

2010）.しかし,このモデルをそのまま３次元モデルに

組み込むことは計算コストの上で難しい.

外部混合BC,内部混合BC,BCを含まない粒子を

別々に表現できる３次元モデルもいくつか存在する

（Jacobson 2001;Riemer et al.2003;Bauer et al.2008;

Seland et al.2008;Kim et al.2008;Aquila et al.2011）.

しかし,多くのモデルでは,計算コストを減らすため,

粒径や微物理・化学過程の表現が簡易化されている（対

数正規分布の粒径分布を仮定,混合状態の数が少ないな

ど）.そのため,エアロゾルの粒径とBCの混合状態の

両方を,詳細な微物理・化学過程と十分な混合状態の数

を用いて計算できる３次元モデルはほとんどない.ま

た,３次元モデルで計算されたBCの混合状態を実大気

観測によって検証した例はこれまでにない.これは,い

くつかの先端的な装置によってのみ詳細なBCの混合状

態の情報を測定することができ,先端的な測定装置と詳

細なモデルの両方を用いる必要があるためである.

本研究では,凝縮・凝集過程に伴うエアロゾルの粒径

とBC混合状態の両方の変化を表現するため,エアロゾ

ルの２次元ビンモデルを開発した.このモデルを

WRF-chemモデルに導入し（2.2節）,2009年の３－４

月に黄海および東シナ海上空で行われたA-FORCE航

空機観測の期間に適用した（2.3節）.単一粒子測定装

置SP2(single-particle soot photometer)によって観測

されたBCの混合状態を用いてモデル計算の検証を行い

（2.4節）,BC混合状態のエアロゾルの放射・除去過程

に対する重要性を調べた（2.5節）.
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2.2 BC混合状態モデル

本研究では,WRF-chem/MOSAICモデル（Grell et
 

al.2005;Fast et al.2006;Zaveri et al.2008）を基にモ

デル開発を行った（バージョン3.1.1）.リリース版の

WRF-chem/MOSAICでは,40nmから10μmまでの

粒子を８つの粒径ビンを用いて表現し,各ビンについて

数濃度と９成分の質量濃度（硫酸塩,硝酸塩,アンモニ

ウム,BC,1次有機エアロゾル（POA）,ダスト,ナト

リウム,塩化物,水）の計算を行う.このバージョンの

WRF-chem/MOSAICで は ２ 次 有 機 エ ア ロ ゾ ル

（SOA）は考慮されていない（SOAに関しては４章を

参照）.WRF-chem/MOSAICでは,気体・エアロゾル

成分の放出,気相反応（Zaveri and Peters 1999）,液相

反応（Fahey and Pandis 2001）,新粒子生成（Wexler
 

et al.1994）,凝縮・蒸発過程（Zaveri et al.2008）,ブ

ラウン凝集（Jacobson et al.1994）,乾性・湿性沈着

（Binkowski and Shankar 1995;Easter et al.2004）が

計算される.エアロゾル相の水は,ZSR近似を用いて

いる.

エアロゾルの粒径とBCの混合状態の両方を表現する

ために,２次元ビンモデルを開発した（図2b）.１つの

次元はエアロゾルの粒径で,40nmから10μmまで

（乾燥直径）を12個のビンで表現する.もう１つの次元

はBC質量比（乾燥状態の全エアロゾル質量濃度に対す

るBC質量の割合）で,０から１までを10個のビンで

表現し,外部混合BC（BC質量比＞0.99）,BCを含ま

ない粒子（BC質量比＝0）,および８つの異なったBC

比を持つ内部混合BC（BC質量比が０-0.1,0.1-0.2,

0.2-0.35,0.35-0.5,0.5-0.65,0.65-0.8,0.8-0.9,

0.9-0.99）を解像する.全体として120個のビンを用い

てエアロゾルを表現する.本研究で用いた気象・化学ス

キームを表１にまとめた.

凝縮・蒸発過程は非平衡を考慮した気相－エアロゾル

相分割の計算を各ビンについて行う（Zaveri et al.

2008）.凝縮・蒸発および液相反応（雲内での化学反応

によるエアロゾルの生成）によってエアロゾルの粒径と

混合状態が変化するため,それに応じたビンの移動を計

算する.粒径ビンの移動は質量・数の２変数移流スキー

ム（Simmel and Wurzler 2006）,混合状態ビンの移動

はmoving center法（Jacobson 1997）を用い,粒径お

よび混合状態のビンの移動を同時に計算する.凝集過程

はJacobson et al.（1994）の準陰解法を基に開発した２

次元ビンの凝集計算スキーム（Matsui et al.2013a）を

用い,全ての粒径・混合状態ビン間の凝集過程を計算す

る（詳細はMatsui et al.（2013a）を参照）.

エアロゾルの光学特性は各ビンについてミー理論計算

を行い,全てのビンの結果を足し合わせることで全体の

光吸収・散乱係数,非対称因子を導出する.内部混合

BCについては,BCが粒子の中心にあり,それ以外の

成分がBCを被覆していると仮定したシェル・コアモデ

ルを用いた（Bohren and Huffman 1998）.また,エア

ロゾルの吸湿性についても各ビンについて独立に計算を

行う.各ビンにおけるエアロゾルの粒径と吸湿特性パラ

メータκ（各成分の体積平均値）を計算し,その情報を

基に各ビンのエアロゾルの臨界過飽和度を計算する.そ

して,臨界過飽和度と各空間グリッドの上昇流速度（サ

ブグリッドスケールの変動を表現するため,グリッド内

でガウス分布を仮定）を用いて雲粒として活性化するエ

アロゾルの数・質量を計算する（Abdul-Razzak and
 

Ghan 2000）.本研究で用いたエアロゾル各成分の複素

屈折率とκの値を表２にまとめた.本モデルでは雲外

と雲内のエアロゾルは別のビンを用いて表現する.雲内

のエアロゾルを表現するために,雲外のエアロゾルとは

別の120個のビンを用いている（各ビンについて数濃

度,９成分の質量濃度の変数を持つ）.エアロゾルの雲

内からの除去については,雲微物理モデルで計算される

雲水・雨水変換率に対応したエアロゾルが,雲内のエア

ロゾルを表現するビンから除去される.

２次元ビンモデルのより詳細な記述やボックスモデル

としての結果は,Matsui et al.（2013a）を参照してい

ただきたい.

表1：WRF-chem（BC混合状態モデル）のモデル計算で用
いた気象・化学スキーム

Atmospheric Process  Model Option
 

Longwave radiation  RRTM
 

Shortwave radiation  Goddard
 

Surface layer  Monin-Obukhov
 

Land surface  Noah
 

Boundary layer  YSU
 

Cumulus clouds  Kain-Fritsch
 

Cloud microphysics  Morrison
 

Gas-phase chemistry  CBM-Z
 

Aerosol nucleation  Binary nucleation
 

Aerosol condensation  MOSAIC
 

Aerosol coagulation  COAGSOLV
 

Aqueous-phase chemistry  Fahey and Pandis
 

Photolysis  Fast-J

表2：WRF-chem（BC混合状態モデル）のモデル計算で用
いた複素屈折率（波長300－1000nm）と吸湿特性パラメー
タ（κ）

Species  Refractive index Hygroscopicity(κ)

Sulfate  1.50＋ 0.0i  0.5
 

Ammonium  1.50＋ 0.0i  0.5
 

Nitrate  1.50＋ 0.0i  0.5
 

Black carbon  1.82＋ 0.74i  1e-6
 

Organic aerosol  1.45＋ 0.0i  0.14
 

Sodium  1.50＋ 0.0i  1.16
 

Chloride  1.50＋ 0.0i  1.16
 

Other inorganics(dust)1.55＋ 0.006i  0.14
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2.3 東アジア域への適用

2.3.1 検証に用いた観測

開発したエアロゾルモデルを東アジア域に適用し,

A-FORCE航空機観測が行われた領域・期間に適用し

た.図3aにはA-FORCE航空機観測の飛行経路を示

す.A-FORCE航空機観測では合計21回のフライトが

行われ,地上から高度約９kmまでのエアロゾルの鉛直

分布が数多く観測された.A-FORCE航空機観測では

SP2(Moteki and Kondo 2007;Kondo et al.2011)を用

いて,粒径75－850nmのBCを含むエアロゾルと粒径

180－850nmの散乱性エアロゾル（BCを含まない粒

子）が高精度・高時間分解濃度で測定された（75nm以

下のBCを含む粒子は散乱性エアロゾルとみなされる）.

また,BCを含む個々の粒子について,BCとそれ以外

の散乱性エアロゾル成分の質量が測定可能であり,粒子

全体とBCの直径比（シェルコア比）を導出可能である

（エアロゾルが球形であり,BCが粒子の中心にあると

仮定した場合の直径比）.BCの測定精度はおよそ10％

と見積もられている（Kondo et al.2011）.A-FORCE

航空機観測の詳細はOshima et al.（2012）を参照して

いただきたい.

観測とモデル計算のBC混合状態を定量的に比較する

ために,３つのパラメータを定義した.１つ目はBCを

含まない粒子と全粒子（BCを含む粒子＋BCを含まな

い粒子）の数濃度比（BC-free/total ratio）,２つ目は

散乱性成分の少ない内部混合BC（シェルコア比が1.1

以下の粒子と定義）とBCを含む粒子の数濃度比

（thinly-coated BC ratio）,３つ目は平均シェルコア比

（SC ratio）である.観測とモデルの比較（2.4章のみ）

では,観測とモデルで同じ定義を用いるために,モデル

計算において75nm以下のBCを含むエアロゾル粒子

はBCを含まない粒子として取り扱う.

2.3.2 計算設定

図3bに本研究の計算領域を示す.２つのドメインを

用いており,水平解像度はそれぞれ360kmと120km

である.鉛直層数は13である（地表から100hPaま

で）.モデルの計算量が多く非常に重いため,水平・鉛

直解像度は粗い.計算は2009年の3/21から4/26まで

の37日間について行い,最初の３日間はスピンアップ

として用いている.NCEPのFNLデータを初期・境界

条件とナッジングに用いている.

化学成分の排出量データは,Streets et al.（2003）の

人為・森林火災起源排出量データ,GEIAの自然起源排

出量データ（Guenther et al.1995）を用いた.BCに着

目するため,本研究では粗大粒子の排出は考慮していな

い.BCと他のエアロゾル成分の排出は全て外部混合粒

子を仮定した.すなわち,BCは外部混合BC,BC以

外の成分はBCを含まない粒子として放出される.この

仮定の不確定性についてはMatsui et al.（2013a）で議

論している.放出される粒子の粒径分布は,観測・モデ

ルの先行研究に基づいて中心直径50nm,標準偏差2.0

を仮定した（Kondo et al.2011,Dentener et al.2006;

Stier et al.2005;Reddington et al.2011）.

2.4 モデル計算結果の検証

モデル計算とA-FORCE航空機観測の比較結果の概

要を示す.図４は全21フライトの飛行経路に沿った観

測とモデル計算の平均鉛直プロファイルを示す.モデル

は観測されたBCの数濃度・質量濃度,散乱性エアロゾ

ルの数濃度・体積濃度を概ね良く再現している.モデル

計算のバイアスは,BCの質量濃度が＋17％,数濃度

が＋79％,散乱性エアロゾルの体積濃度が－７％,数濃

度が４％であった.

図5a,5bはBCコア直径200nmにおけるシェルコ

ア比の頻度分布の時系列図である.観測・モデルともに

全21フライトの１分平均値を観測した順に左から並べ

てある.観測結果から,大気中にはシェルコア比が

1.0（外部混合BC）から2.0以上（散乱性成分が多い

内部混合BC）まで多様なBC粒子が存在していること

がわかる.モデル計算はこのような実大気のシェルコア

比の多様性を再現することに成功している.また,モデ

ル計算は観測の平均シェルコア比（BCコア直径200

nm）を少し過小推定しているが,その時間変動を概ね

再現している（図5c）.このようなモデルで再現された

特徴は,凝縮・凝集過程の両方を考慮することではじめ
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図3：(a)A-FORCE航空機観測（2009年３－４月）の飛行経路.(b)モデルの計算領域.
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図4：A-FORCE航空機観測の全21フライトの飛行経路に沿った (a)BC数濃度,(b)BC質量濃度,(c)散乱性エアロゾル
（light scattering particles,LSP）の数濃度,(d)散乱性エアロゾルの体積濃度の平均値と標準偏差.観測・モデル計算ともに標
準温度・気圧（273.15K,1気圧）における濃度を示している.

図5：A-FORCE航空機観測の全21フライトの飛行経路に沿った (a)観測のシェルコア比の頻度分布,(b)モデル計算のシェ
ルコア比の頻度分布,(c)観測・モデル計算の平均シェルコア比の時系列図（１分値を観測順に左から並べた図）.(c)には凝
集過程を考慮しなかった場合の平均シェルコア比も示している.



て再現できる.凝集過程を考慮しない感度実験では,

シェルコア比の大きな粒子はほとんど生成されず,平均

シェルコア比も大幅に過小推定する結果が得られた（図

5c）.

図6aはBCを含まない粒子と全粒子の数濃度比

（BC-free/total ratio）を全ての乾燥直径について示し

た結果である.全21フライトの１分値の中央値と25－

75パーセンタイルを示している.粒径の増大とともに

観測のBC-free/total ratioは減少しており,モデル計

算もこの特徴を再現している.これは,粒径の大きな粒

子ほど大気中での凝縮・凝集過程を経て成長した粒子

（すなわち内部混合BC）の割合が多いためだと考えら

れる.

図6bと6cはシェルコア比が1.1以下のBC粒子と全

BC粒子の数濃度比（thinly-coated BC ratio）と平均

シェルコア比のBCコア直径依存性を示している.観測

のthinly-coated BC ratioはBCコア直径に対してほぼ

一定もしくはわずかに増大している（図6b）.平均シェ

ルコア比の観測値はBCコア直径に対して減少している

（図6c）.これは大きなBCコアを持つ粒子の成長

（シェルコア比の増大）には小さなBCコアを持つ粒子

に比べて多くの散乱性成分が必要になるためだと考えら

れる.モデル計算はthinly-coated BC ratioを概ね再現

している.また,シェルコア比の絶対値は過小評価して

いるものの,シェルコア比の粒径依存性を良く再現して

いる.このような観測の特徴も凝縮・凝集過程の両方を
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図6：(a)BCを含まない粒子数の全粒子数に対する割合（BC-free/total ratio）の乾燥直径依存性,(b)シェルコア比が1.1以
下のBC粒子の全BC粒子に対する数濃度比（thinly-coated BC ratio）のBCコア直径依存性,(c)平均シェルコア比のBCコ
ア直径依存性.各粒径について,全21フライトの１分値の中央値と25－75パーセンタイルを示している.



考慮することではじめて再現できることがわかった.

本研究のモデルは観測されたBC混合状態の主要な特

徴（BCを含む粒子と含まない粒子の割合,シェルコア

比の多様性,平均シェルコア比およびそれらの時間変動

と粒径依存性）を再現することに成功した.この結果

は,凝縮・凝集などの大気中での変質過程を十分に表現

できるエアロゾルモデルを用いれば,実大気における

BC混合状態の主要な特徴を計算することができるとい

うことを示している.

2.5 BC混合状態の放射過程・除去過程に対する重要

性

次に,BC混合状態の取り扱いがエアロゾルの放射過

程やBCの除去過程に対してどのような重要性を持つか

を調べた.BC混合状態の放射過程・除去過程に対する

感度を見積もるために,３つのモデル計算を行った（表

３）.１つ目（S1）は,エアロゾルの質量濃度・数濃

度・光学特性・除去過程の全てについて,BCの混合状

態を解像した120個のビンを用いて行った計算である.

２つ目（S2）は,質量・数濃度については混合状態を

解像したS1の結果を用いるが,光学特性を単一（平

均）の混合状態（粒径の12ビンのみ）を考慮してオフ

ラインで計算したモデル計算である.同じ粒径の10個

の混合状態ビンの質量と数濃度を全て足し合わせて,そ

こから各粒径ビンの平均的な粒径と混合状態を見積もっ

た（リリース版のWRF-chem/MOSAICモデルのエア

ロゾル表現に対応し,全ての粒子が内部混合BCとな

る）.S1とS2はエアロゾル全体の質量濃度・数濃度は

一致するが,光学計算の際に詳細な混合状態を考慮して

いるか（S1）もしくはしていないか（S2）という条件

のみが異なる.この２つの計算の比較からBC混合状態

のエアロゾルの光学・放射過程に対する重要性を見積も

ることができる.３つ目（S3）は,エアロゾルの質量

濃度・数濃度・光学特性・除去過程の全てについて,単

一の混合状態（粒径の12ビンのみ）を用いて行った計

算である.S1とS3の比較から,BC混合状態の表現の

差異に伴うBCの除去過程や大気中の濃度に対する重要

性を見積もることができる.本研究では,モデルで計算

された光学・放射パラメータの観測による検証は行わな

い.本節で示す光学・放射パラメータは全て晴天条件を

仮定して計算したもので,日本時間正午の期間平均値で

ある.

2.5.1 光学・放射過程に対する重要性

図7aと7bは高度約１km（σ＝0.91）における波長

600nmの単一散乱アルベド（SSA）の水平分布を示し

ている.領域・期間平均のSSAはS1（BC混合状態あ

り）が0.922,S2（BC混合状態なし）が0.892であ

り,S1の方がS2に比べて高い.このSSAの差は吸収

係数の差に起因している.S1は外部混合BCやBCを

含まない粒子を陽に表現しているのに対し,S2では全

ての粒子が平均的な混合状態を持った内部混合BCとし

て表現される.そのため,S2では内部混合BCの粒子

数およびそれによるレンズ効果を過大推定する.今回の

モデル計算では,S2はS1に比べて領域・期間平均で

吸収係数を約40％過大推定していると見積もられた.

表3：BC混合状態モデルの感度実験

Simulation Number and Mass Optical and radiative
 

parameters
 
Cloud activation and

 
deposition

 
S1  12×10 bins  12×10 bins  12×10 bins

 
S2  12×10 bins  12×1 bins

(offline)

12×10 bins

 

S3  12×1 bins  12×1 bins  12×1 bins
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図7：高度約１km（σ＝0.91）における波長600nmの単一散乱アルベド（SSA）の期間平均値の水平分布.(a)数・質量濃度,
光学・放射過程,除去過程の全てについてBC混合状態を考慮して計算した結果（S1）と (b)光学・放射過程を単一（平均）
の混合状態を用いてオフライン計算した結果（S2,数・質量濃度はS1の結果を使用）を示す.各計算については本文および表
３を参照.



高度約１kmにおけるエアロゾルによる大気加熱率は

S1が0.323K/day,S2が0.423K/dayであり（領域・

期間平均）,S2はS1に比べて大気加熱率を約30％過大

していると見積もられた.エアロゾルによる地表下向き

短波フラックスの変化は,S1が－24.8W/m,S2が

－27.7W/m であった.S2はS1に比べてフラックス

の絶対値を約３W/m 過大推定している.これは,吸

収係数の過大推定に伴う放射の散乱量の過小推定が主な

要因だと考えられる.

これらの結果は,BCの混合状態の取り扱いがエアロ

ゾルの光学・放射過程において重要な役割を果たしてい

るということを示している.

2.5.2 除去過程およびBC濃度に対する重要性

図８にはS1（BC混合状態あり）とS3（BC混合状

態なし）について,領域・期間平均のBC質量濃度の鉛

直分布を示した.２つの計算の濃度比も示している.

S3の方がS1に比べてBC質量濃度が低く,地表付近で

は15－20％程度,上部対流圏では35％程度過小推定し

ている.これは,S1では外部混合BCやシェルコア比

の小さな内部混合BCが表現されているのに対し,S3

では全てのBC粒子が内部混合BCとして扱われるため

である.S1で表現される外部混合BCやシェルコア比

の小さなBC粒子は吸湿性が低く,S3の内部混合BC

に比べて雲粒として活性化されにくい.そのため,S1

の方がBCの湿性除去率は低くなり,大気中でのBC濃

度が高くなる（寿命が長くなる）.これらの結果は,BC

の混合状態を十分に表現することがBC自身の空間分布

や大気中での寿命を精度良く見積もる上で不可欠となる

ことを示している.

S3のSSA（波長600nm）は0.907,エアロゾルの大

気加熱率は0.355K/dayと見積もられた（領域・期間

平均,高度約１km）.この値はS1に比べると高いが

S2に比べると低い値である.S3はS1に比べると吸収

係数を約20％,大気加熱率を約10％過大推定している

が,S2の30－40％の過大推定に比べるとその割合は小

さい.これは,S3の計算では,吸収効率の過大推定

（内部混合BCによるレンズ効果の過大推定）がBC濃

度の過小推定（内部混合BCによる湿性除去の過大推

定）によって部分的に相殺されるためである.このよう

な２つの相反する効果は,BCの混合状態を表現できる

モデルによってその定量的な評価がはじめて可能にな

る.そのようなモデルによって,BCとその放射効果お

よびその空間分布を評価していく必要がある.

2.6 まとめ

本研究では,エアロゾルの粒径とBCの混合状態の両

方を表現できるエアロゾルの２次元ビンモデルを開発

し,WRF-chem/MOSAICモデルに導入した.１つの

次元はエアロゾルの乾燥直径で（40nmから10μmを

12ビンで表現）,もう１つの次元がBCの質量比である

（外部混合BC,BCを含まない粒子,８つの内部混合

BCの合計10ビン）.凝縮・凝集などの大気中の変質過

程に伴う粒径と混合状態の変化が,120個のビンを用い

て計算される.

このモデルを東アジア域に適用し,A-FORCE航空機

観測（2009年３－４月）で行われたBC混合状態の観

測による比較・検証を行った.モデル計算はBCを含む

粒子と含まない粒子の割合,シェルコア比およびそれら

の粒径依存性など,実大気中でのBCの混合状態の主要

な特徴を再現することに成功した.このような特徴は,

凝縮・凝集過程の両方を考慮することによってはじめて

再現できる.この結果は,凝縮・凝集などの大気中での

変質過程を十分に表現できるエアロゾルモデルを用いれ

ば,実大気中におけるBC混合状態の主要な特徴を計算

できるということを示している.

BCの混合状態の放射・除去過程に対する重要性を調

べた.BCの混合状態を考慮しない（全粒子が内部混合

BCであると仮定する）と,BCの混合状態を考慮した

場合に比べて光吸収効率や大気加熱率を30－40％程度

過大推定すると見積もられた（内部混合BCによるレン

ズ効果の過大推定）.一方,BCの混合状態を考慮しな

い計算ではBCの除去率を過大推定し,大気中でのBC

質量濃度を15－35％過小推定すると見積もられた（内

部混合BCによる湿性除去の過大推定）.これらの結果

は,BCの混合状態を十分に表現することがエアロゾル

の光学特性・放射過程およびBC自身の空間分布・大気

中での寿命を精度良く見積もる上で非常に重要になるこ

とを示している.このような詳細なモデルによって,エ
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図8：領域・期間平均のBC質量濃度の鉛直分布.数・質量
濃度,光学・放射過程,除去過程の全てについてBC混合状
態を考慮した計算（S1,12×10ビン）と平均的な単一の混
合状態を用いた計算（S3,12×１ビン）の結果を示す.



アロゾルの直接・間接効果を評価していく必要がある.

3.新粒子生成モデルの開発と検証

新粒子生成は,硫酸ガスなどの低揮発性の気体成分か

ら粒径数nm程度の超微小粒子が生成する過程であり,

大気中のエアロゾル数濃度やCCN数を決定する上で最

も重要なプロセスの１つである（Spracklen et al.2006,

2008,2010;Yu et al.2010;Kuang et al.2009;Merikanto
 

et al.2009;Yu and Luo 2009）.また,雲粒数濃度や間

接効果を評価する上でも重要な過程であると考えられて

いる（Kerminen et al.2005;Wang and Penner 2009;

Merikanto et al.2010;Makkonen et al.2012）.新粒子

生成が起こるかどうかは,1）気体分子からの粒径1nm

程度の分子クラスタの生成,2）クラスタから粒径数

nm程度への粒子成長過程の２つの過程によって決まる

（Kulmala et al.2000,2004,2007;Zhang et al.2012）.１

つ目のクラスタの生成過程は硫酸ガスなどのクラスタの

前駆気体の濃度によって決まり,大気中の光化学反応に

大きく依存する.２つ目のクラスタの成長過程は,クラ

スタの凝縮成長過程と既存粒子への凝集消失過程のバラ

ンスによって決まる（図9a）.したがって,新粒子生成

の重要性を正しく評価するためには,これらの過程を十

分に表現できるモデルを用いる必要がある.しかしなが

ら多くのエアロゾルモデルではこれらの過程が十分に表

現されていない.

本研究では,粒径１nm程度のクラスタの生成を表現

するために,粒径１nmから10μmまでのエアロゾル

を20個のビンによって表現するモデルを作成し,

WRF-chem/MOSAICモデルに導入した.クラスタの

生成率は近年提唱された実大気観測に基づいた粒子生成

メカニズム（Activation-type核生成メカニズム,Kul-

mala et al.2006）を用い,凝縮・凝集過程を理論的に

計算することによってクラスタの成長・消失過程を微物

理過程に基づいて計算する.

このモデルを中国の北京周辺域に適用した結果を示す
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図9：(a)新粒子生成過程の概略図.(b,c)CARE-Beijing 2006観測（2006年８－９月,北京）,および同時期のモデル計算に
おける粒径分布の時系列図.９月４日から７日までの４日間の例を示す.



（Matsui et al.2011）.2006年の８－９月に北京におい

てCARE-Beijing 2006集中観測が行われ,粒径３nm以

上のエアロゾルの粒径分布が測定された（Wiedensoh-

ler et al.2009）.WRF-chem/MOSAICモデルを用いた

この期間の計算と気象場・気体成分・エアロゾルの質量

濃度などに関する検証は,Matsui et al.（2009a,2010）

で行っている.図9b,9cには観測・モデルについて粒

径分布の時間変化の例（9/4－9/7）を示す.観測では

9/4と9/5の正午付近に新粒子が生成し,どちらの日と

も半日程度かけて新粒子が粒径100nm程度まで成長し

ている様子が見られる.一方,9/7は顕著な新粒子生成

が起こっていない.モデル計算はこのような新粒子生成

の有無や新粒子の成長過程の特徴を良く再現している.

ここでは数日間の結果を示したが,モデル計算は約１ヶ

月間の集中観測において観測された新粒子生成の有無を

再現することに概ね成功した（エアロゾルの粒径分布観

測が使用可能な26日間のうち21日間の新粒子生成の有

無を再現）.これはモデル計算が新粒子の凝縮成長と凝

集消失のバランス（総観規模の高低気圧の移動によって

支配されている）を良く再現できたためである.このよ

うな結果は,クラスタとその凝縮成長・凝集消失過程を

陽に表現することによって,実大気中の新粒子生成の有

無や新粒子の成長過程をモデルが計算できることを示し

ている.

また,このモデルを用いて東アジア全域の新粒子生成

の頻度やエアロゾル数・CCN数に対する重要性を調べ

た（A-FORCE航空機観測の期間に適用し,地上・航空

機観測による比較・検証を行った）.その結果,東アジ

ア域では新粒子生成の頻度に明瞭な南北コントラストが

あり,北緯30－45度（中国北東部・韓国・日本の周辺

域）では北緯20－30度に比べて約３倍も新粒子生成の

頻度が大きいことが明らかになった（高度約１km）

（Matsui et al.2013b）.硫酸ガス濃度とその前駆気体の

二酸化硫黄の放出量の南北コントラストがこのような新

粒子生成の頻度の南北コントラストを作り出す主要な要

因であると考えられる.東アジア域の高度約１kmにお

いて,新粒子生成のエアロゾル数（粒径10nm以上）

とCCN数（過飽和度1.0％）に対する寄与はそれぞれ

44％と26％と見積もられた.

4.有機エアロゾルモデルの開発と検証

有機エアロゾル（OA）は大気中の微小粒子の主要な

寄与を占め,直接・間接効果の両方で重要な役割を果た

す（Kanakidou et al.2005;Zhang et al.2007;Hallquist
 

et al.2009）.OAは大気中に粒子として放出される１次

有機エアロゾル（POA）と揮発性有機化合物（VOC）

の酸化を通して大気中で生成される２次有機エアロゾル

（SOA）に分類される.SOAは全球的に見てもOAや

全エアロゾルの質量濃度に対して大きな割合を占めると

考えられている（Kanakidou et al.2005;Goldstein and
 

Galbally 2007;Zhang et al.2007;de Gouw et al.2009）.

しかしながら,SOAの生成過程は非常に複雑であるた

め,大気中でのSOA濃度とその気候・健康影響の見積

もりには依然として大きな不確定性がある（Hallquist
 

et al.2009）.これまでに全球・領域モデルを用いたOA

の計算が多く行われてきたが,実大気中のOA濃度や

その生成量を大きく過小推定してきた（e.g.,Heald et
 

al.2005,2011;Volkamer et al.2006;Matsui et al.

2009b;Spracklen et al.2011）.

近年新たなOAの生成過程として,これまで考えら

れてこなかったOAの前駆気体（VOCより揮発性が低

い半揮発性の有機化合物（SVOC,IVOC））とそれら

の酸化過程の重要性が発見された（Robinson et al.

2007）.そしてこれらの気体成分の発生源や化学過程を

考慮した新しいOAモデルの概念が提唱されてきた

（Volatility basis set,VBS）（Donahue et al.2006;

Jimenez et al.2009）.VBSモデルでは有機化合物の揮

発性に着目し,同程度の揮発性を持つ成分をグループ化

し,そのグループ化した成分について大気中での連続的

な（何回にもわたる）酸化過程と気相-エアロゾル相の

分割を計算する.VBSモデルは全球・領域モデルにも

取り入れ始めており（e.g.,Lane et al.2008a,2008b;

Farina et al.2010;Hodzic et al.2010;Tsimpidi et al.

2010,2011;Shrivastava et al.2011）,大気中の現実的な

OA濃度を説明でき得る手法として注目されつつある.

本研究では,この手法に基づいたOAモデルを開発

し,WRF-chem/MOSAICモデルに導入した（Matsui
 

et al.2014）.モデルの概要を図10に示す.概略のみ述

べると,９個の揮発性成分（飽和気体濃度が10,10,

10,10,10,10,1,0.1,0.01μg/m の９成分）を

用いて,OAと有機化合物（SVOC,IVOC,VOC）を

表現し,有機化合物のOHラジカルによる酸化過程と

気相-エアロゾル相分割（平衡を仮定）を計算する.

OHによる酸化速度,VOCの酸化によって生成する半

揮発性成分の生成率,SVOC,IVOCの排出量などは

Lane et al.（2008）,Tsimipidi et al.（2010）,Shrivas-

tava et al.（2011）を参考にしている.合計122個の変

数を用いて,有機化合物・OAの変動過程およびOAの

粒径分布（この研究では８ビン）を計算する.また,

SVOCやIVOCなど新たに導入した成分の乾性・湿性

除去過程を考慮できるようにWRF-chem/MOSAICモ

デルを改良した.

開発したOAモデルを東アジア域に適用し,観測さ

れたOA・SOA濃度との比較を行った.図11には2004

年の７－８月に埼玉の騎西でエアロゾル質量分析計

（AMS）を用いて行われたOA観測（Takegawa et al.

2005,2006a,2006b）との比較例を示す.VBSを用いた
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モデル計算（赤線）は観測されたSOA濃度（AMSの

m/z44から見積もられた酸化された有機エアロゾル濃

度,OOA）の絶対量や時間変動を概ね再現することに

成功した（平均で13％の過小推定）.一方,SVOCや

IVOCおよびそれらの酸化過程を考慮しなかった計算

（橙色,従来のOAモデルに対応）では観測されたSOA

濃度を86％も過小推定している.これらの結果は,こ

れまで考慮されてこなかったOAの前駆気体や酸化機

構が実大気中の現実的なOA・SOAの質量濃度や時間

変動を表現する上で重要となることを示唆しており,エ

アロゾルの直接・間接効果の推定においても大きな役割

を果たす可能性を示している.

5.エアロゾル統合モデルの開発

２,３,４章で開発・検証したBC混合状態モデル,

新粒子生成モデル,OAモデルを組み合わせたエアロゾ

ル微物理・化学過程の統合モデルを開発した（図12）.

BC混合状態,新粒子生成,OAの生成過程はお互いに

複雑に関連しあい,かつエアロゾルの排出量や気象場の

変化に対して非線形に応答する.例えば,OAの生成過

程は,BCの変質過程を促進するため（内部混合BCの

増大,シェルコア比の増大）,BCの吸収効率を増大さ

せる可能性がある一方,BCの寿命を短くし大気中の

BC濃度を減らす可能性がある.このようなエアロゾル

の各素過程の重要性や相互作用,気象場（気温・湿度,

大気循環など）やエアロゾル排出量に対する非線形な応

答などは,エアロゾルの微物理・化学過程を詳細に考慮

したモデルによってのみ評価が可能である.開発する統

合モデルでは詳細な微物理・化学過程を考慮しているた

め,これらの効果を計算することが可能である.上に示

したようなこれまで十分に考慮されてこなかった過程を

含めたエアロゾルの気候影響評価が今後必要になると考

える.
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図10：有機エアロゾルモデルの概要.○が気体成分,●がエアロゾル成分を示す.黒は１次有機エアロゾル,青は半揮発性有機
化合物（SVOC,IVOC）の酸化過程によって生成する有機エアロゾル（SISOA）,赤は人為起源VOCから生成する２次有機エ
アロゾル,緑は植生起源VOCから生成する２次有機エアロゾルを示す.

図11：2004年の７－８月に埼玉の騎西でエアロゾル質量分析計（AMS）を用いて行われた有機エアロゾル観測と同時期のモデ
ル計算結果.２次有機エアロゾル（SOA）の質量濃度の時系列図を示している.観測のSOAは,AMSのm/z44から見積もら
れた酸化された有機エアロゾル濃度（OOA）を用いている.モデル計算はSISOAと人為起源・生物起源VOC起源のSOAの
合計である.SVOC,IVOCおよびその酸化過程を考慮しない場合の計算結果（橙）も示している.



6.まとめ

これまでの私の研究では,領域３次元モデルWRF-

chemを基に,エアロゾルの「数・粒径・混合状態」を

支配するBC混合状態・新粒子生成・OA生成のそれぞ

れの過程について物理化学法則に基づいて表現できるモ

デルを開発し,実大気観測による詳細な比較・検証を

行ってきた（Matsui et al.2011,2013a,2013b,2014）.

そして,このような素過程を表現したモデルによって初

めて,大気中のエアロゾルの「数・粒径・混合状態」の

重要な特徴が説明できることを示してきた.また,これ

らの過程を組み合わせたエアロゾル統合モデルを開発し

た（Matsui et al.,submitted）.私の研究で開発したモ

デルは,従来のように限られた化学成分の質量濃度に着

目し,簡易的な表現（パラメタリゼーション等）を用い

て構成されてきたモデルとは異なるエアロゾルモデルで

ある.このようなエアロゾルの微物理・化学過程を詳細

に考慮したモデルによって,エアロゾルの各素過程の重

要性や相互作用,気象場（気温・湿度,大気循環など）

やエアロゾル排出量に対する各素過程の非線形応答など

を評価することがはじめて可能となり,エアロゾルの気

候影響評価を高精度化するための知見を得ることができ

ると考える.また,開発したモデルは全球モデル計算の

ベンチマークとしての役割が可能であり,全球エアロゾ

ルモデルの素過程表現の簡易化に伴う不確定性の評価へ

の貢献が期待できる.
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