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研究成果の概要（和文）：本研究では、大気エアロゾル試料に含まれる有機成分の吸湿性と化学構造、発生源と
の関係について調べた。都市エアロゾルに対しては、エアロゾル試料の抽出物の質量分析により、発生源・化学
構造と関係付けられる有機物の寄与について知見を得た。また、フミン様物質の吸湿性と、その酸素／炭素比
や、発生源との関係を得た。森林エアロゾルに対しては、質量分析に基づき有機画分の大気濃度を求めた、都市
フミン様物質／硫酸アンモニウムの混合物粒子等の吸湿成長測定に基づき、吸湿性の加成性の評価に繋がる結果
も得た。

研究成果の概要（英文）：In this study, the relationships of the hygroscopicity of organic components
 in atmospheric aerosol samples with the chemical structures and sources were investigated. For 
urban aerosols, the mass spectral analysis of the extracts from aerosol samples showed the 
contributions of organics associated with their sources and chemical structure. Further, the 
relationships of the hygroscopicity of humic-like substances with the oxygen-to-carbon ratios and 
sources were obtained. For forest aerosols, the atmospheric concentrations of organic fractions were
 determined based on mass spectral analysis. Based on the hygroscopic growth measurements for 
particles such as those composed of the mixtures of humic-like substances and ammonium sulfate, 
results for the assessment of the additivity of hygroscopicity were also obtained.

研究分野：大気化学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では、大気エアロゾル試料に含まれる有機物（有機エアロゾル）の吸湿性と化学構造・発生源の関係につ
いて、有機エアロゾルに含まれる化合物群に着目して知見を得た。得られた成果は、大気中の雲凝結核に含まれ
る有機物の役割の理解に貢献するものであり、有機エアロゾルの気候影響の正確な把握に寄与するものと言え
る。複雑な組成を持つ有機物の特徴を化合物群ごとに整理する取り組みであり、このような分析的アプローチの
有用性を示す成果とも言える。

※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 
 
人為起源の地球放射収支の変化を推定する上において、大気中に浮遊する微粒子（エアロゾル）
の寄与は大きな不確かさを有している。有機物は大気エアロゾルの主要成分のひとつであり、エ
アロゾルの放射影響を正確に評価するためには、有機エアロゾルの存在量の規定要因に加え、雲
凝結核としての働きを支配する、その吸湿性について知見を得ることが求められる。しかし、有
機エアロゾルは放出・生成過程によって異なる化学構造を持ち、いつ、どこで、どのような吸湿
性を持つのかについて、説明するための知見は限られている。数千種類以上の化合物からなると
考えられる有機エアロゾルの場合、個々の化合物の存在量と吸湿性の知見を積み上げるアプロ
ーチは通用せず、有機エアロゾルに対して、その吸湿性と、化学構造やそれを規定する起源との
関係を把握する有効なアプローチの発見と適用が強く求められる状況にある。この問題に関す
る取り組みとして、有機エアロゾルの酸素／炭素比や、質量スペクトルの統計的解析で得られる
有機物タイプと有機物の吸湿性の関係を解析するものがあるが、こうした取り組みは途上期に
ある。 
 
このような背景のもと、研究代表者のグループは、大気エアロゾル試料を溶媒抽出と固相抽出の
手法によって分画した上、質量分析・赤外分光分析によって有機画分の質量濃度と化学構造の特
徴を把握する手法を確立した（Chan et al., 2016）。本研究は、この手法を有機エアロゾルの吸
湿性の解析に応用することで、有機エアロゾルの吸湿性・化学構造・起源の 3つの関係を明確に
する展望のもとに計画された。 
 
２．研究の目的 
 
気候変動の理解と予測に向けた喫緊の課題である、大気エアロゾルの放射影響評価では、主要エ
アロゾル成分である有機物の吸湿性の情報が必要となる。しかし、その吸湿性の多様性を十分に
説明できる知見は得られていない。本研究では、大気エアロゾル試料を分画して吸湿性と化学構
造（化学官能基やその代替指標）を解析し、有機物の吸湿性と化学構造、そして化学構造を規定
する起源との関係を明らかにすることを目的とした。より具体的には、各有機画分と有機エアロ
ゾル全体の吸湿性の特徴を得ること、吸湿性を化学構造の指標を用いて表す方法を提示するこ
と、有機エアロゾルの吸湿性を起源ごとに推定し、その知見の気候科学的な重要性を評価するこ
と、の 3つである。そして、これらの取り組みにより、有機エアロゾルの吸湿性の定量的理解を
深化させることを目標として掲げた。 
 
３．研究の方法 
 
本研究で解析対象とした大気有機エアロゾルに含まれる有機物の画分は、主に以下の手法で得
られたものである。まず、フィルタ上に採取された大気エアロゾルの試料に対して、水を用いた
超音波抽出によって水溶性成分を抽出した。それに続いて、メタノール、メタノール／ジクロロ
メタンの混合溶媒を用いた超音波抽出を行い、エアロゾル試料に含まれる非水溶性成分の抽出
を行った。これらの手法により、水溶性有機物、非水溶性有機物を含む抽出液が得られた。さら
に、水溶性の抽出物に対して固相抽出法を適用し、固相抽出カラムに保持されない高極性有機物
と、カラムに保持されたのちに抽出されるフミン様物質の抽出液をそれぞれ得た。試料には、都
市および森林において採取されたものを用いた。 
 
大気エアロゾル試料から得られた有機エアロゾル画分の化学構造の特徴や吸湿性の情報は、以
下の手法で得られたものである。上述の抽出液（フミン様物質などの画分）を噴霧してエアロゾ
ルを発生させ、それを高分解能飛行時間型エアロゾル質量分析計（HR-ToF-AMS）に導入してエア
ロゾル抽出物の質量スペクトルを測定した。得られた有機物のスペクトルに対して、分析時に発
生するイオンの組成に基づきグループ分けするイオングループ解析や、有機物の元素組成を求
める方法を適用し、有機エアロゾル画分の化学構造の特徴を調べた。また、有機エアロゾル画分
の定量にも質量分析法を用いた。この定量は、抽出した有機画分の質量スペクトルのほか、抽出
物に標準物質としてフタル酸を加えた試料の質量スペクトルも取得し、これらの混合試料に含
まれる有機画分とフタル酸の存在量の関係を解析することで行った。都市大気エアロゾルに対
しては、拡散反射型のフーリエ変換赤外分光装置を用いて、臭化カリウム粉末に混合したエアロ
ゾル抽出物の赤外吸収スペクトルを取得し、化学官能基に関する解析も行った。 
 
都市大気エアロゾルに含まれるフミン様物質に対しては、吸湿性の解析も行った。この解析に用
いる吸湿成長度のデータは、吸湿タンデム電気移動度分析器（HTDMA）を用いて取得されたもの
である。この測定では、乾燥したエアロゾル試料をHTDMA中にある2台の電気移動度分析器（DMA）



のうち 1台に導入し、分級により特定の乾燥粒径（ただし幅を持つ）を持つエアロゾルを得る。
そして、それを加湿されたもう 1台の DMA と凝縮粒子カウンタからなる装置部分に導入し、吸湿
成長を測定する。この手法により、エアロゾルの吸湿成長度（乾燥状態における粒径に対する加
湿時の粒径の比）を得ることができ、そこからさらに吸湿性パラメータを求めることができる。
本手法を、大気エアロゾルから抽出したフミン様物質からなる粒子や、フミン様物質と硫酸アン
モニウムが混合した粒子等に適用した。 
 
４．研究成果 
 
(1) 都市大気エアロゾルに含まれる有機物の発生源 
都市大気エアロゾルの抽出物に含まれる有機物に由来する質量スペクトルに対して、positive 
matrix factorization（PMF）による解析を行い、バイオマス燃焼起源、調理起源、化石燃料起
源と考えられる有機エアロゾルと、含酸素度の異なる 2 種類の有機エアロゾルの合わせて 5 種
類の有機エアロゾルに対応すると考えられる因子を得た。また、これらの PMF 因子と FTIR 測定
から得られた化学官能基の分析値の間の関連付けを行った。 
 
(2) 都市大気エアロゾル中のフミン様物質の吸湿性 
都市で採取された大気エアロゾル試料に含まれるフミン様物質に対して、水蒸気未飽和の条件
下における吸湿性パラメータの値を導出した。また、フミン様物質の酸素／炭素比、また、フミ
ン様物質の質量スペクトルに対する PMF 解析で得られる因子と吸湿性パラメータの関係を得た。
後者の PMF 因子は、有機エアロゾルの発生源と関係していると考えられ、フミン様物質の吸湿性
と起源を関係付ける知見が得られた。 
 
(3) 森林エアロゾル中の有機画分の大気濃度 
森林で採取された大気エアロゾルから得られた水溶性・非水溶性有機物、そして水溶性有機物か
ら得られた高極性有機物およびフミン様物質に対する質量分析に基づき、これらの有機画分の
大気濃度を求めた。生物起源揮発性有機化合物として知られるα-ピネンやイソプレンからの生
成物である有機トレーサとフミン様物質の間に正の相関がみられ、生物起源二次有機エアロゾ
ルがフミン様物質に寄与している可能性が示された。 
 
(4) エアロゾル成分の吸湿性の加成性に関する検討 
大気エアロゾルの吸湿性に対する有機物の寄与を説明する際に、無機塩と有機物の寄与に加成
性が成り立つと仮定する考え方がある。その妥当性の検討のため、都市エアロゾル試料の抽出で
得たフミン様物質の定量を質量分析により行った上、フミン様物質と硫酸アンモニウムが異な
る割合で混合している粒子の吸湿成長度を、複数の異なる吸湿成長の条件下において取得した。
また、フミン様物質の粒子や硫酸アンモニウム粒子に対しても、それぞれの吸湿成長度を測定し
た。そして、粒子に含まれるフミン様物質の割合と吸湿性パラメータの関係を得た。 
 
以上のように本研究では、大気エアロゾル試料に含まれる有機物（有機エアロゾル）の吸湿性と
化学構造の特徴・発生源の関係について、有機エアロゾルに含まれる化合物群に着目して新たな
知見を得た（Zhou et al., 2021）。大気エアロゾルに含まれるフミン様物質などの有機画分に対
して、PMF 解析や有機トレーサとの相関関係に基づいて起源に関する知見を得たほか、都市のフ
ミン様物質に対してその吸湿性パラメータの値を導出し、化学構造と吸湿性の関係や、フミン様
物質の発生源と結びついていると考えられる PMF 因子と吸湿性の関係について知見を得た。得
られた成果は、大気中の雲凝結核に対する有機物の寄与の理解に貢献するものであり、有機エア
ロゾルの気候影響の正確な把握に寄与するものと言える。本研究は、複雑な組成を持つ有機物の
吸湿性等の特徴を化合物群ごとに整理する取り組みであり、このような分析的アプローチの有
用性を示す成果とも言える。 
 
なお、本研究は、大気エアロゾル中の有機物から化学構造が異なる有機画分を能動的に取得した
上で化学構造・吸湿性を測定することで、両者の明確な関係を得ることを狙う面があったが、フ
ミン様物質のほかに水溶性を持つ高極性有機画分に対する吸湿性の直接的な決定はなされなか
った。しかし、フミン様物質に対して得られた酸素／炭素比や PMF 因子と吸湿性の関係を高吸湿
性の有機物画分を含めて適用した場合、先行研究における吸湿性パラメータ値と整合的な値が
得られており、酸素／炭素比や起源と関係する PMF 因子の情報に基づき、有機エアロゾルの吸湿
性の信頼性のある推定が可能であることが示唆された。大気モデルにおける有機エアロゾルの
吸湿性の取り扱いの改良とそれに基づく評価は、有機エアロゾルの正確な吸湿性情報の有用性
を評価する上で重要であるが、これについては課題として残されており、今後、検討を進めたい。 
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