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研究成果の概要（和文）：本研究では、バイオマスの主要構成要素であるリグニンの熱分解生成物に着目し、バ
イオマス燃焼 (もみ殻、稲わら、泥炭火災) により発生したPM2.5等の微小粒子状物質に含まれる主要なグアイ
アシル／シリンギル／p-ヒドロキシフェニル核リグニン熱分解生成物をガスクロマトグラフ質量分析計により定
量した。リグニン熱分解生成物に関する排出係数や発生源プロファイル (粒子化学組成) はバイオマス燃焼発生
源の種類によって異なり、リグニン熱分解生成物の指標としての有効性が示された。また、ベトナムやマレーシ
アで捕集されたPM2.5試料から、多くのリグニン熱分解生成物が検出された。

研究成果の概要（英文）：In this study, guaiacyl-, syringyl-, and p-hydroxyphenyl-lignin pyrolysis 
products in fine particulate matter (especially, PM2.5) emitted from biomass burning (rice husk 
burning, rice straw burning, and peatland fire) were analyzed by gas chromatography-mass 
spectrometry. Emission factors and source profiles regarding lignin pyrolysis products were clearly 
different among biomass burning sources. Thus, lignin pyrolysis products are expected to be used as 
indicators for biomass burning source discrimination. Then, many lignin pyrolysis products were 
detected in PM2.5 samples collected in Vietnam and Malaysia.

研究分野： 大気環境科学

キーワード： Lignin pyrolysis　Biomass burning　PM2.5　Rice husk　Rice straw　Peatland fire
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研究成果の学術的意義や社会的意義
バイオマス燃焼はPM2.5を含む微小粒子状物質の主要な発生源であるが、国内のバイオマス燃焼に関する研究事
例は少なく、バイオマス燃焼による大気汚染の全国的な実態解明が求められており、本研究はその実態解明に繋
がる内容である。また、一般的なバイオマス燃焼の発生源指標としてカリウムやレボグルコサンが用いられるこ
とが多いが、これらのみでPM2.5に寄与するバイオマス燃焼発生源の種類まで特定することは極めて難しい。そ
れに対し、本研究を通してリグニンの多様な熱分解生成物が各種バイオマス燃焼の指標になり得ることを示すこ
とができた。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
バイオマス燃焼 (森林火災、野焼き、薪の燃焼等のバイオマス (植物) の燃焼) 

は PM2.5 を主とする微小粒子状物質の主要な発生源であるが、国内のバイオマ
ス燃焼に関する研究事例は少なく、バイオマス燃焼による大気汚染の全国的な
実態解明が求められている。バイオマス燃焼の種類は数多く存在し、一般に大気
中の PM2.5 に対して複数のバイオマス燃焼発生源からの寄与があると考えられ
る。また、バイオマス燃焼発生源における PM2.5化学性状は植生種により異なり
得る。よって、対象地域において、影響が支配的なバイオマス燃焼発生源を特定
し、且つその寄与率を明らかにした上で環境影響評価を行う必要がある。 
現在、一般的なバイオマス燃焼の発生源指標として、カリウムやセルロース熱

分解生成物であるレボグルコサンが用いられることが多いが、これらの成分の
みで PM2.5 に寄与するバイオマス燃焼発生源の種類まで特定することは極めて
難しい。よって、新たな有用な指標が必要であるが、そのような検討は十分にな
されていない。 
 
２．研究の目的 
本研究ではリグニン (バイオマスの主要構成要素) の基本骨格であるグアイ

アシル (G) 核、シリンギル (S) 核、p-ヒドロキシフェニル (P) 核を母体とする
有機化合物に着目し、バイオマス燃焼から発生した微小粒子状物質に含まれる
リグニン熱分解生成物の有機化合物分析を一般的な化学成分 (水溶性イオン成
分等) 分析も併せて行い、それらの組成の違い等の特徴について明らかにするこ
とを主な目的とした。特に、国内で見受けられる稲に関連するバイオマス燃焼発
生源 (もみ殻及び稲わら) や、東南アジアの泥炭火災発生源について注力して研
究を行った。 
 
３．研究の方法 
(1) 野外実験 
もみ殻燻炭を作製する際に発生する煙に含まれる PM2.5 の捕集を野外で稲作

農家の方の協力の下、実施した。PM2.5を捕集する際、活性炭ハニカム型の VOC 
(Volatile Organic Compounds) デニューダ―2 つを PM2.5インパクタ付属のサ
ンプリングカートリッジに装着し、大気吸引流量 10 L min-1で 2 時間 PM2.5を
石英繊維フィルタ上に捕集した。試料捕集後、有機炭素 (OC: Organic Carbon)、
元素状炭素 (EC: Elemental Carbon)、水溶性有機炭素 (WSOC: Water-Soluble 
OC)、水溶性イオン成分の定量を行った。 
泥炭火災発生源 PM2.5試料に関し、2015 年にインドネシアのスマトラ島・リ

アウ州の泥炭火災発生源において PM2.5 を直接フィルタ上に捕集した試料を用
いた。これらの試料に対し、PM2.5質量、OC、EC、WSOC、フミン様物質の炭
素量 (HULIS-C (carbon content of humic-like substances))、水溶性イオン成
分、リグニン熱分解生成物を含む有機化合物の定量を行った (分析の詳細は
Fujii et al., Atmos. Pollut. Res., 10, 1260–1266, 2019、Fujii et al., Sci. Total 
Environ., 753, 142009, 2021、Fujii et al., Atmos. Environ. X, 11, 100116, 2021
に記載)。その他、所属研究機関の建物屋上 (大阪府堺市) やマレーシア、ベトナ
ムで捕集した PM2.5試料の一部に対して同様の化学分析を行った。 

 
(2) 室内実験 
図 1 に示す実験系で、もみ殻や稲わらの熱分解による粒子生成実験 (燃焼実

験) を行った。粉末化したもみ殻や稲わら試料 (< 500 μm の粉末) 約 50 mg を
セラミックボートに量り取り、加熱炉に挿入した石英管内に設置した。石英管内
の粉末試料は熱電対先端を接触させた状態にし、試料温度を実験の間、測定した。
試料温度を 100 °C 設定で一定時間保った後、100 °C から 600 °C まで一定の昇
温速度 (2～15 °C min-1) で加熱し、微小粒子状物質を発生させた。その際、走
査式移動度粒径測定器 (SMPS: Scanning Mobility Particle Sizer) で生成粒子
の粒度分布を測定すると共に、フィルタで粒子を捕集した。粒子捕集後、OC、
EC、WSOC、リグニン熱分解生成物を含む有機化合物の定量を行った。また、
本燃焼実験に先立ち、実験条件 (燃焼させる際の最大設定温度) を決定するため
に、粉末状のもみ殻と稲わらの熱重量分析を行った (雰囲気ガス: 窒素、セル: 白
金、昇温速度: 10 °C min-1 (室温～800 °C))。 
 
４．研究成果 



野外実験において、もみ殻燻炭作製時に発生した PM2.5 は OC が支配的であ
り、OC の約 50 %は WSOC であった (比較として非作製時に捕集した PM2.5は
水溶性イオン成分が支配的)。泥炭火災発生源における PM2.5 はもみ殻燻炭作製
時と同様に OC が支配的であったが、WSOC の OC に占める割合はわずか 8.5 %
であり、顕著な違いが認められた。水溶性イオン成分については、もみ殻燻炭作
製時に発生した PM2.5 に占める割合は極めて小さく、もみ殻燻炭作製時におい
てほとんどの水溶性イオン成分が検出下限以下であった (塩化物イオンと硝酸
イオンのみ全試料から検出)。泥炭火災発生源 PM2.5 に占める水溶性イオン成分
も小さかったが (PM2.5質量の 3.4 % (平均値))、塩化アンモニウムの粒子形態と
しての存在が示唆される等、興味深い結果が得られた (詳細は Fujii et al., 
Atmos. Pollut. Res., 10, 1260–1266, 2019 に記載)。 
図 2 に粉末状のもみ殻と稲わらの熱重量分析により得られた結果を示す。両

方の試料とも 330～350 °C 付近に重量減少のピークがあり、セルロースの熱分
解による影響であると言える。稲わらは 250 °C 付近にも重量減少が見られ、こ
れはヘミセルロースの分解による影響であると考えられる。もみ殻と稲わらの
いずれも、500 °C 以降から重量減少はほとんど見られないことから、図 1 の燃
焼実験における燃焼温度の最大設定値を 600 °C とした。 
図 3 に、もみ殻を昇温速度 2 °C min-1で燃焼させた際に発生した微小粒子状

物質を SMPS により測定した結果 (体積基準の粒度分布) の一例を示す。ここ
で体積基準の粒度分布は、球形粒子として個数濃度 [cm-3] を体積基準濃度 
[μm3 cm-3] に変換したものである。もみ殻を 2 °C min-1で燃焼させた際、大ま
かに 180～280 °C の範囲の温度域で粒径 30～200 nm の粒子が発生し、熱分解
生成粒子の体積のほとんどを占めた。昇温速度を大きく設定した場合、粒子発生

図 1. 燃焼実験系の概略図. 

図 2. もみ殻と稲わらの熱重量分析結果. 図 3. 昇温速度 2 °C min-1 条件における

もみ殻熱分解生成粒子の粒度分布. 



する温度域は大差なかったが、発生粒子濃度 (体積基準) は明らかに増加した。
稲わらについても似た結果が得られた。SMPS 測定の際、フィルタ試料も同時
に捕集したため、それらの試料の各種成分分析を通し、もみ殻や稲わら 1 g あた
りの各成分の生成量 (mg) (= 排出係数) を求めた。その結果、やはり昇温速度
が上がるにつれて主要成分である OC や WSOC の排出係数 (mg g-1) は有意に
増加した (もみ殻の OC 排出係数 (平均値) の場合: 昇温速度 2 °C min-1 = 0.58 
mg g-1、10 °C min-1 = 2.5 mg g-1、15 °C min-1 = 3.3 mg g-1)。 
図 4 にもみ殻や稲わらのリグニン熱分解生成物を含む有機化合物の排出係数

(昇温速度条件: 10 °C min-1、15 °C min-1) を示す。ここでリグニンの基本骨格
を有する化合物は、p-hydroxybenzaldehyde (P 核)、p-hydroxybenzoic acid (P
核 )、vanillin (G 核 )、vanillic acid (G 核 )、homovanillic acid (G 核 )、
syringaldehyde (S 核)、syringic acid (S 核)、homosyringic acid (S 核) であり、
実際のマレーシアやベトナム等の大気中の PM2.5 試料からもこれらの成分が検
出された。定量したリグニン熱分解生成物の排出係数 [μg g-1] は、OC や WSOC
と同様に、昇温速度 15 °C min-1の方が 10 °C min-1より値が大きくなる傾向を
示した。そして、もみ殻と稲わらで多くの化合物において排出係数の値の違いが
認められた (p-hydroxybenzaldehyde、p-hydroxybenzoic acid、vanillic acid、
syringaldehyde、homosyringic acid)。これらのリグニン熱分解生成物のデータ
を泥炭火災発生源のデータと比較しても、明らかな違いが認められた (OC ベー
ス [mg g-1 OC] での比較)。 
以上より、これらのリグニン熱分解生成物を定量して解析に活用することで、

PM2.5 等の微小粒子状物質に寄与する主要なバイオマス燃焼発生源の識別性が
向上すると大いに考えられる。しかし、バイオマス燃焼により発生した微小粒子
状物質は、発生源から遠く離れた場所 (リセプター) に到達するまでの間に、酸
化剤 (オゾンや OH ラジカル等) との化学反応による変質が生じ得る。よって、
リセプターにおいてもリグニン熱分解生成物が発生源指標として有効かどうか
も明らかにしていくことが必要であり、今後取り組む予定である。 

図 4. 定量した有機化合物の昇温速度別 (10 °C min-1、15 °C min-1) の排出係数. 

Rice husk (10 °C min-1) 

Rice husk (15 °C min-1) 

Rice straw (10 °C min-1) 

Rice straw (15 °C min-1) 
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