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 ─エアロゾルゾンデ内での PSC 粒子の変質の可能性について─
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Abstract 

Results of lidar and balloon-borne optical particle counter (OPC) observations at Ny-Aalesund 
on January 6, 1996 were compared for the study of optical properties of PSCs and background 
aerosols. Both observations showed a good coincidence in the vertical profiles of backscattering 
coefficient below 16 km when no PSC appeared. The enhanced liquid PSC with increment of 
depolarization ratio at bottom and top of the layer were detected in the height range of 17 - 26 km 
by lidar but the OPC observation showed quite different aspect at 20 km, the height of enhanced 
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はじめに

　冬季極成層圏に発達する極成層圏雲（Polar 
stratospheric cloud，以後 PSCと称す）は，その粒子
表面での不均一反応により，不活性な塩素原子を活性
化させ，またその粒子自身の重力沈降により脱窒，脱
水過程等を経て，オゾン破壊に主要な役割を果たして
いると考えられている（Solomon, 1999）．
　近年のフィールド観測や室内実験等の包括的な研究
により，PSC の発達過程や組成について，かなり明
らかになってきた．PSC はマイクロオーダーの液滴
粒子，固体粒子，もしくはそれらの混合状態として，
出現すると考えられている．液滴粒子の組成は，硫
酸・硝酸・水からなる三成分系の液滴（supercooled 
ternary solutions，STS 粒子）と考えられ，フィール
ド観測で得られた光学特性やその温度の変化に伴う振
舞いはモデルシミュレーション等で上手く説明できて
いる（例えばDaneva and Shibata, 1999）．一方，固
体 PSC の組成は，三水和硝酸（NAT）からなると
考えられている．室内実験により NATは下部成層
圏で最も安定に存在すると考えられている（Hanson 
and Mauersberger, 1988）．しかし NATの核生成バ
リアーが高いことから，その前駆固体物質として，二
水和硝酸やより高い水和物が生成する可能性も指摘さ
れている（Marti and Mauersberger 1993; Worsnop 
et al. 1993; Iraci et al. 1994）．Voigt et al. （2000） は，
初めて航空機観測により真珠雲の中に 2μmより小さ
い NAT 粒子を検出した．Fahey et al.,（2000）は，
SOLVE キャンペーン期間中に，1-10μm の非常に大
きい NAT粒子を観測した．また，北極域の多くの
フィールド観測で液滴粒子と固体粒子が外部混合し
た状態で観測されている．その外部混合した固体粒
子と液滴粒子の温度の低下に伴った発達の違いや光
学特性の違いは，NATと STS 粒子の外部混合を想定
した BOXモデル等である程度説明されている（例 . 
Shibata, 1999; Biele et al., 2001; Daneva and Shibata, 
2003）．しかしながら，固体粒子は近年，航空機によ
る直接測定により NAT粒子が検出されているもの
の，未だにその組成や生成・発達過程については不明
な点が多く，液滴粒子と固体粒子が共存する場合でも，

固体 PSCが生成・発達する過程での STS 粒子の役割
等についてもよく分かっていない．
　我々は，極成層圏雲の空間分布や生成・発達過程を
調べるために，1993 年 9 月にノルウェイ，ニーオル
スンにライダー観測基地を設置し，毎冬観測してき
た．また散発的にエアロゾルゾンデ（Optical Particle 
Counter, 以後 OPC と称す）による粒径分布観測も
行ってきた．1996 年 1 月 6 日は，ニーオルスン上空
の成層圏温度が非常に低温になり，高度 20km付近の
液滴層を上方と下方の固体層が挟み込むようなサン
ドイッチ状の鉛直構造の PSCを観測した（Shibata et 
al, 1997; Daneva et al., 2003）．また同日，エアロゾル
ゾンデによる粒径分布観測も行われていた（Watanabe 
et al., 2004）．本論分では，それらの比較解析を行っ
た結果について詳細を述べる．

測　定

　観測に使用した OPC は，光源に半導体レーザー
（780nm）を利用した前方散乱型エアロゾルゾンデで
ある（Hayashi et al., 1998）．エアロゾルゾンデは，
光学チャンバー内に取り込んだサンプリング空気に含
まれるエアロゾル粒子にレーザー光を照射し，フォト
ダイオードにより検出した散乱光強度から粒径，個数
濃度を計測する．粒径は，球形で屈折率 1.4 のエアロ
ゾル粒子の等価粒径として決定し，5ch（半径 r＞ 0.15, 
0.25, 0.4, 0.6, 3.6μm）の敷居粒径で分級し，粒子数濃
度を計測している．OPC の統計誤差は，ポアソン統
計により粒子カウント数の平方根で与えられる．粒径
分布を導出するときに各チャンネルで計測された粒
子数濃度は高度 1kmごとに平均される．気球の上昇
速度は約 4～ 5m/s であり，これは高度分解能 80 ～
100mに相当する．またサンプリング空気の流量は約
3ℓ/min である．高度 1kmごとの平均は，約 10 個の
数濃度データを平均することを意味しており，OPC
で計測できる最小可測数濃度は，全てのチャンネルに
対して，0.1 個／ℓになる．
　ライダーシステムは，光源に Nd：YAG レーザー
を使用し，1064nm，532nm の 2 波長に対して観測を
行った．受信には，口径 35cmのシュミットカセグレ

liquid PSC. The box model simulation for liquid PSC suggested the possibility that the liquid 
PSC particles detected by OPC might have deteriorated after they were injected into the optical 
chamber of OPC.
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ン望遠鏡を利用し，2波長の後方散乱係数を計測して
いる．532nm については，射出したレーザー光の偏
光面に対して，平行成分と垂直成分に分けて計測し
た．データ計測は，フォトンカウント計測を行った．
得られたデータからエアロゾルの後方散乱係数を導出
する．1064nm，532nmのエアロゾルの後方散乱係数
の導出は，Hirono et. al. （1985） の反復法を利用した．
ライダーの解析パラメータとして，波長 1064nm と
532nm での散乱比 R，532nm での偏光解消度 δ，及
びオングストローム係数 αを使用した．
　散乱比 Rは，R=（βR+βM）/βR と定義され，ここで
の βR と βM は空気分子とエアロゾルの後方散乱係数
である．R－1 はエアロゾルの体積混合比におおよそ
比例する（Pinnick et al., 1976）．また，偏光解消度 δ
は，δ＝ β⊥/（β⊥+β∥）と定義され，β⊥ と β∥ は射出
したレーザーの偏光面に対する垂直と平行な成分の後
方散乱係数である．大気分子の偏光解消度 δair は 0.05
と仮定し，Adachi et al. （2001）の方法により補正を
行った．δは粒子の非球形度を表し，散乱体が STS
液滴のような球形粒子からなる場合には 0を示す．ま
た，氷粒子のような非球形粒子の場合，高い値を示す．
オングストローム係数 αは 1064nm と 532nm の 2 波
長のエアロゾル後方散乱係数 βM1064，βM532 を用いて，�
α=－ln（βM1064/βM532）/ln（1064/532）で定義され，エ
アロゾル後方散乱係数 βM が λ–α （λ: 波長）に比例する
という仮定のもとで，相対的な粒子の大きさの指標を
表している．

　1つの鉛直プロファイルは，レーザーパルス 72,000
ショットの測定カウントの積算で得られる．これ
は，約 2時間の時間分解能に相当する．高度分解能は
900mである．散乱比の誤差は，PSC 未検出状態時の
高度 25kmで，532nmで 2%，1064nmで 15％になる．
偏光解消度の誤差は 15％以下である．

測定結果

　1996 年 1 月 6 日の OPCとライダーで得られた観測
結果を示す．極渦は発達し，ライダー観測基地のあ
るニーオルスンは，極渦の中心付近に位置していた．
気温は，高度 21km 付近で最も低くなり，氷の霜点
温度まで達し，発達した PSC を検出していた．高度
17km から 26km にかけて PSC を検出している．高
度 19kmから 22.5km にかけて散乱比が高く偏光解消
度が低い液滴層を検出している．また，その層の下方
（17-19km）と上方（23-26km）に偏光解消度の高い固
体粒子からなる層が観測されている．このような液滴
の層を上方と下方から固体の層が挟むサンドイッチ状
の鉛直構造した PSC については，Shibata （1999）や
Daneva and Shibata（2003）により，ボックスモデ
ルを使った詳細な解析が行われ，観測された PSC が
固体粒子（NAT）と液滴粒子（STS）粒子の外部混
合からなること，温度の低下に伴った固体粒子と液滴
粒子の成長速度の違いにより検出した PSC の光学特
性が生じること等がよく説明されている．OPC の粒
子数濃度は，ライダーで液滴粒子が観測されている高
度域で粒径 r＞ 0.25μmから r＞ 0.6μmのチャンネル
の数濃度で対応した増加が見られた．一番小さい粒子
を計測するチャンネル（r＞ 0.15μm）は，16kmより
も高い高度で頻繁に不自然なノイズらしいカウントを
計測していた（Watanabe et al., 2004）．

粒径分布関数のフィッティング

　ライダー観測で得られたエアロゾル後方散乱係数と
比較するため，OPC の測定結果に，粒径分布として
二山の対数正規分布を用いてフィッティングを行い，
後方散乱係数の導出を試みた．OPCは，計測粒径（半
径）0.15μmから 1.8μmの数濃度を 5チャンネルで計
測する．2 山の対数正規分布を得るためには，OPC
の計測粒径の範囲（0.15μm～ 1.8μm）やチャンネル
数（5ch）は十分ではない．そのため，今回の解析では，
第 1モード（小さいモード）の総粒子数と中心半径は，
Deshler and Oltmans（1998）のスウェーデン キルナ
での粒径分布観測の結果を参考にした．第 1モードの
総粒子数は，105 個 /cm3 ～ 2 × 106 個 /cm3 の範囲で

Fig. 1  �Vertical profile of (a) size-integrated particle 
concentration for five channels observed 
by OPC, and (b) 532nm scattering ratio, 
depolarization, Ågstrom coefficient.
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20 分割し，中心半径は，0.01μm ～ 0.1 μmの範囲で
20 分割した．第 1モードの総粒子数と中心半径の組
み合わせで 20 × 20 ＝ 400 組の仮定を行い，最小自乗
法によりフィッティングを行った．
　OPCの敷居粒径は，屈折率 1.4 のエアロゾル粒子の
等価粒径として決定している．エアロゾルの組成，組
成比が変われば，屈折率も変わり，敷居粒径も変動す
る．粒径分布関数のフィッティングを行う前に，液滴
エアロゾルの組成を推定し，対応する屈折率を決定し
て敷居粒径は補正を行った．PSC が観測されない温
度（196K 以上）では Steel and Hamill （1981）の硫酸
液滴のモデルを利用し，硫酸エアロゾルの組成，屈折
率を求めた．PSC 出現時には，STS 粒子を仮定した
Carslaw et al. （1995） と Krieger et al. （2000） 等のモ
デルを用いて，組成及び屈折率を求めた．大気中の水
蒸気，硝酸蒸気濃度は，5ppmv，10ppbv を仮定した．

議論　OPCとライダーで得られた
後方散乱係数の比較

　OPCで得られた積分粒子数濃度は，高度 1kmごと
に平均化し，粒径分布関数のフィティングを行った．
OPC の一番小さい粒径の測定チャンネルでは，高度
16kmより高い高度で頻繁にノイズらしい不自然な数
濃度の増加を観測した．これらの不自然な数濃度の増
加（ノイズ）を取り除き，取り除いた積算粒子数濃度
の鉛直分布に対して内挿することにより，ノイズによ
り欠損したデータを補間した．導出した粒径分布と，
OPC の敷居粒径を修正するときに用いた屈折率を利
用し，エアロゾルが球形であることを仮定して，Mie
散乱理論からエアロゾル後方散乱係数を導出した．図
2に OPC から導出したエアロゾル後方散乱係数とラ
イダーにより得られたエアロゾル後方散乱係数の比較
の結果を示す．高度 10－14km の PSC が検出されて
いないバックグランドの硫酸エアロゾルが観測されて
いる高度域では，OPC とライダーのエアロゾル後方

散乱係数はよく一致していた．今回のフィッティング
解析では，第一モードの総粒子数と中心半径は，近
年の in situ 観測の結果（Deshler and Oltmans, 1998）
を参考にしている．この方法による二山分布のフィッ
ティングは妥当な結果を示していると考えられる．近
年の粒径分布の直接観測や衛星観測から，1999 年の
終わりまでは成層圏にピナトゥボ火山起源のエアロゾ
ルの影響が残っていると報告され（Watanabe et al., 
2004; Hayashida and Horikawa, 2001），火山起源エア
ロゾルの影響下では，成層圏エアロゾルは明確な二山
分布の粒径分布を示すことが報告されている（Russell 
et al., 1996;　Deshler et al., 2006）．
　PSC が検出されている 17－25km の高度域では，
OPC とライダーから得られた後方散乱係数に大き
な違いが見られた．とりわけ，散乱比のピーク高度
20km では，ライダーで測定したエアロゾル後方散
乱係数の方が OPC で見積もった後方散乱係数より
も 5，6 倍大きい値を示した．図 2に示したライダー
の 532nm と 1064nm のエアロゾル後方散乱係数は，
900m の高度分解能を持ち，2時間の積算で導出して
いる．高度20kmでの両波長の後方散乱係数の誤差は，
1.7 ～ 2.0%程度である．一方，高度 1km毎に平均し
ているOPCの粒子数濃度の統計誤差は，一番大きな
敷居粒径の 1.8μmの数濃度で 3％より小さい．それ故
にOPCとライダーの測定誤差で，後方散乱係数の大
きな違いを説明することはできない．
　この大きな違いの要因として，１．いくつかの仮定
を行い導出したOPC観測から導出した後方散乱係数
の不確定さ，２．OPC とライダーで各々光学特性の
異なった PSCを観測している可能性，３.OPC での計
測中に測器外の大気からOPC内部へ取り込むサンプ
リング空気に含まれる PSC の変質の可能性，などが
考えられる．
　OPC の粒子数濃度から後方散乱係数を導出すると
き，水蒸気 5ppmv，硝酸蒸気 10ppmv の蒸気混合比
を仮定していた．蒸気混合比を仮定することによる不
確定さを調べるため，水蒸気混合比 4.0 ～ 5.5ppmv，
硝酸蒸気混合比 1～ 15ppbv をそれぞれ仮定し，水蒸
気混合比と硝酸蒸気の色々な組み合わせに対して屈折
率を求め，敷居粒径を補正して，エアロゾル後方散
乱係数を導出した．結果として，得られた 532nm と
1064nmの後方散乱係数は，最大で 40％程度の変動を
示した．この結果でもOPCとライダーの後方散乱係
数の違いを十分に説明することはできない．
　Shibata et al., （1999） and Daneva et al.,（2003）は
この日，高度 20km で観測した PSC について，PSC
のボックスモデルを使って，STS液滴粒子とNATの
ような固体粒子の外部混合からなることを述べた．彼

Fig. 2  �Comparison of the aerosol backscattering 
coefficients derived from the OPC with those 
derived from the lidar.
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等の研究によれば，高度 20kmでの固体粒子（NAT）
の粒子数濃度は 10－3 ～ 10－4 cm－3 のオーダーである
と推定される．この数濃度は，STS 粒子の粒子数濃
度（約 1～ 10 個 cm－3）と比較してきわめて小さい．
それ故に固体粒子による後方散乱係数は小さく，数
パーセント程度であると推測される．OPCの測定デー
タから後方散乱係数を導出するとき，検出したエアロ
ゾルが全て球形粒子であるという仮定を行い計算して
いるが，非球形粒子の散乱を考慮していない影響はほ
とんど受けないと考えられる．
　OPCとライダーで各々光学特性の異なった PSC を
観測している可能性について検討してみると，観測
を行った 1996 年 1 月 6 日は，極渦は非常に安定し，
ニーオルスンはその中心におおよそ位置していた．ま
た，この日ライダーで検出した PSC は時間的空間的
に変動が少なかった．気象庁の客観解析データを用い
て，気球の上昇時のOPCを含む空気塊のトラジェク
トリー解析を行った．その結果，OPC が高度 20km
に到達したとき，ライダーの観測基地からおおよそ
300km 南東に位置することが分かった．極渦の中心
にニーオルスンが位置し，ライダーで観測した PSC
の時間変動が少ないこと，OPC が高度 20km に到達
したときライダー観測基地からあまり離れていないこ
となどから，ライダーとOPCで異なった光学特性を
持つ PSCを検出した可能性も低いと考えられる．
　最後に，OPCの内部に PSC を含むサンプリング空
気を取り込んだ時の PSC の変質の可能性について検
討した．OPCの測定時，OPC内部の温度とサンプリ
ング空気を排気する時の温度も，OPC 外部の大気の
温度と一緒に測定している．排気温度はサンプリング

空気が光学チャンバーを通過した後測定される．OPC
の光学系の構成については，Tsuchiya et al.,（1996） 
や Hayashi et al.,（1998）により述べられている．図
3 に，1996 年 1 月 6 日の OPC 観測時に同時に測定
された気温，サンプリング空気の排気温度，OPC の
内部温度の鉛直分布を示す．高度 20km での気温は�
－85℃であり，その時のOPCの内部温度と排気温度
は，それぞれ 4℃と 7℃であった．OPCの内部温度と
排気温度は，外の気温に比べて非常に高い．OPC の
測定時，温度のほかにも，サンプリング空気をOPC
内部に吸引するために使われるギアポンプの回転数も
モニタリングされており，計測時の流量も算出する
ことができる．1996 年 1 月 6 日高度 20km付近では，
OPC サンプリング流量は 1.44 ～ 1.56ℓ/min であり，
大気中のサンプリング空気がOPC内部に入り，レー
ザービームの照射スポットに到達するまでに要する時
間は約 0.29 秒と推測された．これらの条件下で観測
した液滴 PSC 粒子の粒径分布と組成がどの程度変化
するのか検討した．
　液滴 PSC 粒子の粒径分布と組成を推定するにあ
たって，Daneva and Shibata （2001） による液滴
（STS）PSC のボックスモデルを利用した．彼等のモ
デルは，液滴 PSC（STS）と固体粒子（NAT）が共
存した PSC を仮定し，温度の変化に伴う各々粒子の
凝結・蒸発過程の計算をラグランジェ的に行うモデル
である．STSと NAT粒子は，均一な球形粒子を仮定
し，各々の PSC のタイプに対して各粒径の粒子ごと
に，蒸気の拡散方程式から，気相と凝結相間の質量の
変化を計算する．我々の計算では，PSC は液滴 STS
からなると仮定し，粒径区分は 0.01μmから 0.1μmま

Fig. 4  �Time evolution of (a) temperature, (b) total mass 
of liquid aerosol along path for the sampling 
air to pass from outside to the spot of emitting 
laser beam.

Fig. 3  �Vertical distribution of atmospheric temperature, 
exhaust temperature of OPC, OPC-inside 
temperature.
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でを 30 に分割し計算を行った．初期条件として，液
滴 PSC の粒径分布と組成は，高度 20km での気象条
件（温度，気圧）下で，水蒸気 5ppmv，硝酸蒸気
10ppbv を仮定し，水蒸気，硝酸蒸気と各粒径区域
の STS 粒子が平衡状態になるような組成，粒径分布
を仮定した．さらに，ライダーで得られた 532nm と
1064 のエアロゾル後方散乱係数と一致するように仮
定した．また，サンプリング空気がOPC内部のレー
ザー照射スポットを通過するときの温度は，4度から
－60度の範囲で仮定し，OPC外部の大気からレーザー
照射スポットの位置までサンプリング空気が経験する
温度は，線形で変化すると仮定した．
　図 4は，サンプリング空気がOPC内部に入ってか
らレーザー照射スポットに到達するまでの（a）温度
変化，（b）液滴 PSCの全質量の時間変化を示している．
レーザー照射スポットの位置でのサンプリング空気の
温度が－60℃の場合，液滴粒子の全質量はそれほど変
化しない．しかしレーザー照射スポットの位置での温
度が－40℃と－20℃の場合には，液滴粒子の全質量は
26％と 0.3％まで急激に減少する．
　図 5は，サンプリング空気がレーザー照射スポット
に到達したときの（a）粒径分布，（b）積分粒子数濃
度の粒径分布を示している．さらに（a）にはOPCの
外の大気中の液滴粒子の粒径分布を，（b）にはOPC
の 5つチャンネルで測定された積分粒子数濃度も同時
に示している．温度が－60℃，－40℃の場合，エアロ

ゾル粒径分布は，大気中の粒径分布とそれほど変わっ
ていない．しかし，－20℃の場合には，0.1μmより大
きい粒子での蒸発による縮退が著しく，粒径分布が大
きく変化していた．また，モデルによって再現した
積分粒子数濃度の粒径分布とOPCで計測した積分粒
子数濃度との比較から，レーザー照射スポットでの温
度が－37℃のときに，モデルで予測した積分粒子数濃
度とOPCの測定結果が一致することが分かった．液
滴粒子の成長速度は，固体粒子と比べて非常に早い
（Shibata et al., 1999; Daneva and Shibata, 2001）．こ
の結果は，OPC内部での液滴 PSC の変質の可能性が
高いということを示している．OPC で計測した最も
大きい粒子の測定チャンネル（r＞1.8μm）の数濃度
だけは，レーザー照射スポットでの温度が－37 度の
ときに推測した値と一致せず，6倍大きい値を示した．
OPC の最も粒径の大きいチャンネルでは，固体粒子
を観測していた可能性がある．Daneva and Shibata 
（2003）は，高度 20km で観測した散乱比の大きい
PSC は，多量の液滴粒子と少量の固体粒子からなり，
固体粒子（NAT）の数濃度は，OPCで測定した 1.8μm
より大きい粒子の数濃度と対応していることを示して
いた．

まとめ

　1996 年 1 月 6 日ニーオルスン上空で OPC とライ
ダーにより検出した極成層圏雲の光学特性の比較解析
を行った．OPC 測定から導出したエアロゾル後方散
乱係数は，PSC を観測していない 10km ～ 16km の
高度域ではライダーにより得られた後方散乱係数と良
く合っていた．しかし PSCが観測された高度域では，
大きな違いが見られた．高度 20kmでは，散乱比が高
く偏光解消度が低い液滴 PSC が観測されていた．そ
こでは，ライダーの後方散乱係数の方が 6 倍ほど大
きい値を示していた．OPC とライダーの後方散乱係
数の違いを調べるために，PSC のボックスモデルを
用いて，PSC 粒子がOPC内部に取り込まれた時の変
質の可能性について調べた．その結果，液滴 PSC が
OPC内部で蒸発し，変質した可能性が示された．
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