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研究の概要
本研究では、人間活動の影響を強く受ける東アジアとその風下域である西部北太平洋の大気 

エアロゾルに着目し､その組成を分子･放射性/安定炭素同位体・イオンレベルで明らかにした。

特に、有機エアロゾルに焦点をあて、その生成・起源・変質を評価した。また、エアロゾル粒 

子が持つ吸湿特性に着目し、その吸湿成長能力の特徴を父島エアロゾル試料で評価した。 

研 究 分 野：大気化学、地球化学

キ ー ワ ー ド：有機エアロゾル、極性有機物、低分子ジカルボン酸、光化学的変質

１．研究開始当初の背景
エアロゾルは、太陽光を吸収・反射すると

ともに、凝結核(CCN)として雲形成に関与す
る。大気中には揮発性有機物(VOC)とともに
粒子状有機物が広く存在する。直径 1 µm 以
下の微小粒子には有機物が濃集し、そのエア
ロゾル質量に占める割合は最大で 70%にも
達する。これらの一部は化石燃料の燃焼など
から直接放出されるが、大部分は人為・自然
起源の VOC が大気酸化反応を受けることに
より生成する。有機エアロゾルは吸湿性に富
むことから高い CCN 活性を示し、雲の形成
に重要な役割を果たしている可能性が高い。 

２．研究の目的
本研究では、人間活動の影響を強く受ける

東アジアとその風下域である西部北太平洋
の大気エアロゾルに着目し､その組成を分
子･放射性/安定炭素同位体・イオンレベルで
明らかにする。特に有機エアロゾルに焦点を
あて、その生成・起源・変質を評価する。ま
た、エアロゾル粒子が持つ吸湿特性に着目し、
その吸湿成長・CCN 能の変遷を、父島で取
得した 20 年分のエアロゾル試料の分析から
評価する。 

３．研究の方法
 中国の内陸および沿岸域、東京・札幌、海
洋などでエアロゾル試料の採取を行い、その
無機・有機物組成の解析からエアロゾル化学
組成の空間分布を明らかにする。済州島・父
島でのエアロゾル組成の長期変動から、西部
北太平洋エアロゾルの10年スケールの組成変

動解析をおこなう。GC, GC/MS法により低分子
ジカルボン酸、イソプレン･モノテルペン酸化
生成物などを測定する。また、光化学反応、
バイオマス燃焼などのトレーサーとして有機
分子を使い、様々な発生源からの有機エアロ
ゾルへの寄与を評価する。バルクおよびバイ
オマーカーの安定炭素同位体比(δ13C)を測定
することにより、C3, C4植物からの寄与を推
定する。シュウ酸のδ13Cを測定し、大気酸化
能力やエアロゾルのエイジングを評価する。

４．これまでの成果
GC, GC/MS を用いた有機化合物トレーサ

ーの解析を中心に､エアロゾル炭素･窒素の

安定同位体比測定を行った。また、シュウ酸

など低分子ジカルボン酸の安定炭素同位体

比の測定を行った。特に、父島で 14 年間に

わたり採取した海洋エアロゾル中のシュウ

酸について13C 測定を行い、その長期変動を

明らかにした。
また、バイオマス燃焼のトレーサーである

レボグルコサンなどを GC/MS で測定し、陸
上のみならず海洋エアロゾルにも広く分布
することを明らかにした。また、バイオマス
燃焼の影響は北極海大気中でも確認され、バ
イオマス燃焼の影響が地球的規模で進行し
ていることが明らかとなった。
 札幌市郊外の森林総合研究所の実験林お
よび富士山麓のカラマツ林にて、エアロゾル
の観測を行い生物起源 VOC（BVOC）の有機
エアロゾル（低分子ジカルボン酸など）への
変換を議論した。また、同時に採取するエア
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ロゾル試料の化学分析（イソプレン酸化生成
物など）を行い、BVOC の酸化によるナノサ
イズ新粒子形成と凝結核生成過程を分子レ
ベルで解明した。また、BVOC の光化学的酸
化によるシュウ酸など低分子ジカルボン酸
の生成を室内実験により検証した。 
 更に、ヒマラヤ・チベット高原、富士山山
頂など高地での大気観測、立山室堂における
雪の観測研究を実施した。中国側のヒマラヤ
での観測では、インドで発生した低分子ジカ
ルボン酸がヒマラヤ山脈を越えて中国側に
も大気輸送されていることが明らかとなっ
た。また、チベット高原の湖で採取した堆積
物中にインド起源と思われる黒色炭素の濃
度が 1900 年以降増加傾向にあることを見つ
けた。これらの結果は、インドの汚染大気が
ヒマラヤ山脈を越えて東アジアにまで輸送
されることを意味している。 
 富士山山頂にて、大気観測を行い、低分子
ジカルボン酸や SOA トレーサーを分析した。
その結果、富士山頂では、昼間の谷風によっ
て地上付近で発生した汚染物質が山頂まで
輸送されること、また、富士山麓の森林地帯
から放出されたイソプレン、α-ピネンが輸
送され大気中で有機エアロゾルに変換して
いる実体を明らかにした。一方、夜間は、富
士山頂は自由対流圏の清浄な気塊に覆われ、
長距離大気輸送を研究する絶好の地点であ
ることがわかった。富士山などの独立峰では、
地上付近の物質が自由対流圏まで輸送する
場を提供しており、西部北太平洋上空の自由
対流圏のエアロゾル分布にも重要な寄与を
していると考えられる。 
 北アルプスの立山･室堂にて冬季に降るつ
もった積雪面（深さ約６ｍ）でピットを掘り、
雪の試料を 3年にわたって採取した。雪中の
低分子モノカルボン酸を測定したところ、高
い濃度のギ酸、酢酸を検出した。更に、高い
濃度の有機酸が得られた積雪面には、黄砂と
思われる汚れ層が確認された。無機イオンの
測定を行ったところ、有機酸と Ca イオンの
間には強い正の相関が得られた。また、雪の
pH と有機酸の濃度の間にも指数関数的な正
の相関が求められた。この結果は、アルカリ
成分に富む黄砂粒子が､大気中で主にガス層
に存在する低分子モノカルボン酸と反応し、
エアロゾル相に移行することが示された。有
機酸が黄砂表面でアルカリ金属と塩を作る
ことによって、エアロゾル表面はより水溶性
になり、CCN や氷晶核としてより効果的に作
用し、冬の豪雪につながると解釈された。 

 札幌で採取したエアロゾルのジカルボン

酸とその関連有機物の測定を行い、研究分担

者の内田が測定した放射性炭素の結果と比

較し、夏季に生物起源の有機物が増加するこ

と、また、冬季には化石燃料起源の寄与が増

加することを明らかにした。しかし、冬季に

おいても生物起源の炭素の寄与は 50％以上

であり、暖房に使われるバイオマス燃焼の寄

与が比較的大きいことがわかった。この結果

は、JGR-Atmospheres に掲載された。 

 植物起源 VOC（イソプレン、モノテルペン

など）の酸化生成物トレーサー（SOA トレー

サー）の解析から、有機エアロゾルへの植物

起源 VOC の寄与を議論した。その結果、中国､

インドにおいては、バイオマス燃焼の影響が

化石燃料の燃焼生成物に比較して大きいこ

とが明らかになった。また、その影響は、西

部北太平洋など外洋大気にも現れているこ

とが海洋観測から明らかとなった。 

 父島で 13 年間にわたり採取したエアロゾ

ル試料を分析し、森林火災・バイオマス燃焼

のトレーサーであるレボグルコサン濃度が

冬･春に著しく増加し、さらに、アジア大陸

のバイオマス燃焼の寄与が近年増加傾向に

あることを見つけた。 
 
５．今後の計画 
 27 年度 3月後半には、白鳳丸に吸湿特性測

定用タンデム DMA(H-TDMA), 粒径別粒子濃度

測定器（SMPS）、エアロゾルサンプラー等を

積み込み、北太平洋上でのエロゾル観測実験

を行う。この観測から海洋エアロゾルが陸起

源物質や海洋生物起源有機物の影響、光化学

的変質の程度、また、採取するエアロゾルの

化学組成と吸湿特性の関係を明らかにする。 
 最終年度（28 年）に、それまでの成果を総
合・最大化するために、関連研究者を招聘し
「有機エアロゾルと吸湿特性に関する国際
シンポジウム」を開催し、英文の教科書
（Springer）を出版する予定である。 
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