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研究成果の概要（和文）：フィンランドのヒューティアラ森林ステーションで各季節に採取されたエアロゾル試
料から得た抽出物に対するオフラインエアロゾル質量分析により、有機画分の大気濃度や炭素／酸素比などの化
学構造の特徴を得た。また、同試料の水抽出物に対する吸湿成長測定により、水溶性成分の吸湿性パラメータを
取得し、その吸湿性が有機物と硫酸塩の相対的な存在量に強く影響を受けていることを確認した。他地点のエア
ロゾル試料を対象とした取り組みも行い、都市エアロゾルの水溶性成分に対して、硫酸アンモニウム・水溶性有
機物の濃度と表面張力の関係を得たほか、他のプロジェクトと連携し北海道の森林エアロゾルの特徴付けにも寄
与した。

研究成果の概要（英文）：Based on the offline analysis of an aerosol mass spectrometer for the 
extracts of aerosol samples collected in Hyytiala Forest Station, Finland in respective seasons, the
 atmospheric concentrations and chemical structural characteristics of organic fractions were 
obtained. Further, based on the hygroscopic growth measurement of the water extracts from the 
samples, their hygroscopicity parameter were obtained and the strong influence of the relative 
abundances of organics and sulfate to the hygroscopicity was confirmed. Aerosol samples collected in
 other sites were also studied; for the water-soluble component of urban aerosols the relationship 
of the concentrations of ammonium sulfate and water-soluble organics with the surface tension was 
obtained. Characterization of atmospheric aerosol over a forest in Hokkaido was performed in 
collaboration with other projects.

研究分野： 大気化学

キーワード： 有機エアロゾル　北方林　吸湿性

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で得られた知見や今後の更なる解析で期待される知見は、北方林において植生から大気に放出されるガス
から生成するエアロゾル（微粒子）が気候に影響を及ぼし、また逆に気候が植生に影響を及ぼすフィードバック
の仕組みを理解する上で基礎となる知識を与えるものである。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 

陸域の植生から放出される揮発性有機化合物（Biogenic Volatile Organic Compounds: BVOC）
は、大気中の光化学反応を経てその一部が生物起源有機エアロゾル（Biogenic Secondary 
Organic Aerosol: BSOA）と呼ばれる微粒子成分となる。この BVOC や BSOA に関して、気温
の上昇や二酸化炭素の増加により BVOC の放出が増えると、BSOA の生成を経てエアロゾルや
雲凝結核が増加し、放射収支に影響を与えて気温の低下をもたらす、そして生物活動に伴う
BVOC 放出に影響を及ぼすというフィードバック機構の存在が指摘されている。このような陸
域の自然起源エアロゾルが関わるフィードバック機構は、生態系と気候の相互作用を理解する
上での重要課題である。これまでに、植生からの BVOC 放出とそれに引き続く BSOA 生成が関
わるフィードバック機構が重要であることを示す報告があるが、モデル研究が示す寄与の大き
さは入手可能な限られた知見に基づくものであり、大きな不確かさを含むと考えられる。このよ
うな状況のもと、大気有機エアロゾルの吸湿性の推定値には大きな幅があり、森林域におけるこ
の吸湿性の不確かさを低減することが BSOA の雲粒生成への寄与を評価する上で必要であると
考えられる。BSOA の吸湿性に関する知見は未だ乏しく、BSOA の吸湿性の時間変動の大きさ
や、地域・植生による BSOA 吸湿性の違いやその原因など、多くの点が未解明のまま残されて
いる。 
 
２．研究の目的 

 陸域植生から大気に放出される揮発性有機化合物の一部は、光化学反応により生物起源有機
エアロゾル（BSOA）となり、雲凝結核としての働きなどにより放射収支に関与し、気候ひいて
は陸域植生に影響を及ぼすというフィードバック機構を形作ると指摘されている。しかし、エア
ロゾルの放射影響に関わる有機エアロゾルの吸湿性の推定値には大きな幅があり、BSOA の吸
湿性や、その雲粒生成への寄与には大きな不確かさがある。そこで本研究では、北方森林圏を対
象として BSOA の吸湿性・放射影響の解明を目指すこととした。具体的には、ヘルシンキ大学
のグループと連携してフィンランドの北方林サイトで大気エアロゾルを採取し、BSOA の吸湿
性と全エアロゾルの吸湿性に対するその寄与を定量化すること、そして、大気モデルを用いて北
方林における BSOA の放射収支への寄与を評価し、BSOA が関わるフィードバック機構を考察
することを当初の目的とした。 
 
３．研究の方法 

 当初、日本側の研究者がフィンランドのヒューティアラ森林ステーションを訪問し、本研究に
用いる大気エアロゾル試料を採取することを計画していた。しかし、新型コロナウイルスの感染
拡大のため、現地の訪問を見送ることとなった。そして、これに代わり、ヒューティアラ森林ス
テーションにおいて名古屋大学のハイボリュームエアサンプラをヘルシンキ大学の関係者が運
用して採取される試料を用いて、本研究のエアロゾル化学組成・吸湿性の解析を行う方針に変更
した。このため、サンプラを用いて大気エアロゾル採取を行うための手順書を作成し、共同研究
を行うヘルシンキ大学側に提供して試料採取の協力を得た。エアロゾル試料の採取のため、
PM0.95（粒径が 0.95 マイクロメータ以下の粒子）を捕集するフィルタと、粒径が 0.95 マイクロメ
ータよりも大きな粒子を除去するインパクタ用基材の加熱処理を行い、それらを輸送・保存用の
容器に入れてエアロゾル試料の採取に供した。ヒューティアラ森林ステーションにおける大気
エアロゾル試料の採取は、ヘルシンキ大学側の協力により 2021 年 6 月から 2023 年 9 月までの
約 2 年間に渡って行われ、これにより各季節の PM0.95 試料を得た。なお、PM0.95 の捕集時には、
粒径が 0.95 マイクロメータ以上の 4 段階の粒径別試料も得ており（時間分解能は下がる）、本研
究では使用していないが、今後の研究に利用することができる。 

 2021 年および 2022 年にヒューティアラで石英繊維フィルタ上に採取された大気エアロゾル
試料（PM0.95 試料）のうち 24 試料を選択し、エアロゾル試料に含まれる化学成分の抽出とその
質量分析を行った。この抽出では、まず、フィルタ上の試料に含まれる水溶性成分を、水を用い
て超音波で抽出し、続いて非水溶性成分を有機溶媒（メタノールおよびジクロロメタン/メタノ
ール混合溶液）を用いて超音波で抽出した。さらに、水抽出物を含む水溶液試料に対して固相抽
出を行い、フミン様物質および高極性水溶性有機物の 2 つの画分を得た。これらの 4 画分の抽出
溶液をアトマイザで噴霧して微粒子を発生させ、高分解能飛行時間型エアロゾル質量分析計に
導入して微粒子成分の質量スペクトルを測定した（オフラインエアロゾル質量分析）。この質量
分析では、抽出溶液に含まれる有機物を定量して大気濃度を求めるため、標準物質として既知量
のフタル酸を添加した試料に対しても同様の測定を行った。そして、得られた質量スペクトルを
もとに抽出物に含まれる有機物の化学構造の解析を行い、また、フタル酸添加試料の質量スペク
トルにおける純試料とフタル酸のそれぞれの寄与を、純試料・フタル酸のスペクトルを用いる最
小二乗法で求めることで有機物の定量を行った。また、ヒューティアラのエアロゾル試料に含ま
れる水溶性成分の吸湿性の分析も行った。水抽出で得たエアロゾル成分の水溶液をアトマイザ



で微粒子化して吸湿特性測定用タンデム DMA（HTDMA）に導入し、発生させたエアロゾル粒
子の吸湿成長を相対湿度 85%（設定値）の条件で測定した。 

 そのほか、ヒューティアラ森林ステーションの大気エアロゾル以外を対象とする取り組みも、
本研究の一環として実施した。大気エアロゾルの放射収支への影響を議論する上では、エアロゾ
ルに含まれる界面活性物質による粒子表面張力の低下がその雲凝結核能力に及ぼす影響が関係
し、本研究では、都市（名古屋）で採取された大気エアロゾル試料から抽出した成分の水溶液と、
それに硫酸アンモニウムを加えた溶液試料を用いて、表面張力低下の現象について調べた。また、
森林大気の有機エアロゾルの光学特性や種別も本研究の目的と結びついており、北海道大学苫
小牧研究林で過去に採取された大気エアロゾル試料から得た抽出物の光吸収スペクトル（有機
エアロゾルの光学特性に関係）、蛍光スペクトル（有機エアロゾル種別に関係）についても本研
究で取り扱った。 
 
４．研究成果 

日本側研究者のヒューティアラへの訪問による集中観測を行う方針から、ヘルシンキ大学側
の協力によるエアロゾル試料採取に切り替えたことで、当初の予定よりも幅広い季節のエアロ
ゾル試料の採取が可能となり、季節変動を含むエアロゾルのキャラクタリゼーションに利用可
能な試料を得ることができた。エアロゾル試料から抽出した化学成分に対するオフラインエア
ロゾル質量分析で得たデータの解析では、非水溶性有機化合物・フミン様物質・高極性有機化合
物の大気濃度を計算し、それら 3 画分の割合を求めた。高分解能エアロゾル質量分析では、分析
装置内で生成し検出されたイオンの元素組成を推定することが可能であり、水溶性有機物と非
水溶性有機物、さらに水溶性成分の分画で得られたフミン様物質と高極性水溶性有機物の 4 つ
の画分に対して、有機物の化学構造の特徴を示す指標（炭素／酸素比など）を得た。また、各試
料に含まれる非水溶性有機物、フミン様物質、高極性有機物の質量分析において生成したフラグ
メントイオンの元素組成タイプごとの割合も、元の有機物の化学構造を反映する情報として得
た。さらに、エアロゾル試料から得られた 4 画分を対象に、有機エアロゾル成分に由来する質量
スペクトル信号を用いて大気有機エアロゾルの発生源を解析する Positive Matrix Factorization
（PMF）を試行した。 

水抽出物粒子のオフラインエアロゾル質量分析で得られた硫酸塩に由来するスペクトル強度
を有機物由来のスペクトルの強度と共に用いることで、水抽出物に含まれる SO4 と有機物の相
対的な存在量を推定することができる。そこで、水溶性無機塩を硫酸アンモニウムと仮定し、質
量分析で得た組成に基づく水溶性成分の吸湿成長パラメータを見積もった。推定した吸湿成長
パラメータは、HTDMA による吸湿成長測定から得た吸湿成長パラメータと正の相関を示し、エ
アロゾル水溶性成分の吸湿性が有機物と硫酸塩の相対的な存在量に強く影響を受けていること
を確認した。ただし、オフラインエアロゾル質量分析による大気エアロゾル抽出物中の SO4の定
量性については、他の分析法による定量との比較による検証が望まれる。 

これらの取り組みのほか、ヒューティアラ森林ステーションとは異なる地点で採取された大
気エアロゾル試料を対象とする取り組みも行った。研究手法の欄で述べた界面活性物質による
表面張力低下に関する解析では、水で抽出した大気エアロゾル成分の水溶液や硫酸アンモニウ
ムを加えたエアロゾル抽出物の水溶液に対して、懸滴法により表面張力の測定を行い、硫酸アン
モニウム・界面活性物質の濃度と表面張力の関係についてデータを得た。また、他のプロジェク
トとの連携により、北海道大学苫小牧研究林の大気有機エアロゾル試料に基づく光吸収性の特
徴付けにも寄与した。さらに、苫小牧研究林の大気エアロゾル試料から得た抽出物に対する 3 次
元蛍光スペクトル測定で得られたデータを解析した結果について、まとめを進めた。 

 上述したように、ヒューティアラ森林ステーションのエアロゾル試料を用いた解析では、春夏
秋冬の 4 つの季節に採取した試料に含まれる有機エアロゾル画分の化学構造の特徴と水溶性エ
アロゾルの吸湿性のデータを得ることができた。これらのデータの最終化のために品質管理を
今後進める可能性があるが、本研究で得たデータは、北方林におけるエアロゾル吸湿性に対する
有機エアロゾルの寄与を理解する上で有用であり、さらに解析を進めることで、エアロゾル気候
影響に関わる北方林有機エアロゾル吸湿性のより定量的な記述が可能になると考えられる。本
研究の期間中には BSOA の定量やそれに基づく放射影響に関する評価や考察にまでは至らなか
ったものの、ヒューティアラ森林ステーションにおける試料採取を通年で実施したことから、観
測域における BSOA の寄与を、その季節性を含めて評価できる可能性がある。BSOA の有機エ
アロゾルおよび水溶性エアロゾルの吸湿性に対する寄与の推定には、取得したデータに加えて、
吸湿成長に寄与する無機イオンの正確な定量が望まれ、今後の課題のひとつとなっている（本報
告書の作成時において、ヒューティアラ森林ステーションの試料に対して、硫酸塩などの無機イ
オン成分の定量を進めている）。ヒューティアラ森林ステーション以外で採取された大気エアロ
ゾル試料を利用した取り組みのうち、表面張力測定で得られた実験の結果は、大気エアロゾルの
雲凝結核活性の評価において塩析効果をどのように取り扱うかを判断する上で、有用な知見に
なることが考えられる。苫小牧研究林の有機エアロゾルの光吸収に関する取り組みは、今後、欧



州北方林のエアロゾルを対象とする光吸収の研究にも応用できると考えられる。 
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