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研究成果の概要（和文）：大気エアロゾルの混合状態（含まれる個々の粒子の違い）を理解する

ことは、エアロゾルの気候影響を評価する上で極めて重要である。本研究では、混合状態の尺

度として粒子の吸湿性に着目して大気エアロゾル測定を実施し、粒子の吸湿性と化学組成や雲

凝結核活性の関係について知見を得た。そして、吸湿性の情報を活用して雲粒生成過程に対す

るエアロゾル粒子の寄与を評価した。得られた成果は、エアロゾルの混合状態を扱う今後の研

究に対して指針を与えうるものである。 
 
研究成果の概要（英文）：Understanding the mixing state of atmospheric aerosols, i.e., the 
differences among individual particles in them, is crucial for assessing the effect of 
aerosols on climate. In this study, we performed atmospheric aerosol measurements with 
a focus on particle hygroscopicity as a measure of the aerosol mixing state, thereby 
acquiring knowledge of the relationship of the particles' hygroscopicity to their 
composition and cloud condensation nucleus activity. We also assessed the contribution 
of aerosol particles to cloud formation by making use of the hygroscopicity data. The 
outcome of this study could serve as a guide for future studies on aerosol mixing states. 
 
研究分野：複合新領域 
 
科研費の分科・細目：環境学・環境動態解析 
 
キーワード：環境計測・大気エアロゾル 
 
１．研究開始当初の背景 

 地球温暖化などで知られる気候変化の問
題は、社会で取り組むべき喫緊の課題である。
しかし、気候変化の要因は複雑であり、関係
する素過程に対する理解を深めない限り、正
確な将来予測を行い、有効な対策を十分に選
別することは難しい。特に、大気中に浮遊す
るエアロゾル粒子の役割には大きな不確実
性があり、その解明が課題として残されてい
る。こうした状況の理由の一つに、従来の研
究の多くが、エアロゾルの質量濃度を基に粒
子の平均的な情報を扱うに留まり、雲・降水
過程への関与など、個々の粒子の差異（混合
状態）が重要である過程について知見が乏し
い点が挙げられる。これを解決するには、
個々の粒子の特性を明らかにすること、また
混合状態の情報をどのように集約して気候
モデル解析に結びつけるか、その方向性を定

めることが求められる。 

 個々の大気粒子を区別する上で、過去に用
いられてきた一般的な指標は粒径である。し
かし、大きさが類似した粒子でも、放出や生
成、変質の過程の違いにより、様々な組成や
特性を持つものが存在する。このため、粒径
による区別だけでは、混合状態を十分に把握
することができない。そこで、本課題の研究
代表者は、吸湿性測定用タンデム DMA（HTDMA、
DMA は電気移動度分析器を表す）と呼ばれる
装置を用いることで、粒径に加えて吸湿性に
応じて粒子を選別して混合状態を把握する
手法に着目した。そして、粒子の組成・特性
を、外部混合状態の尺度である粒径・吸湿性
と共に解析することで、気候過程に対する大
気エアロゾルの混合状態の役割を考察する
本研究を計画するに至った。 
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２．研究の目的 

 本研究では、大気エアロゾル粒子の組成・
特性を混合状態の情報と合わせて解析する
ことで、エアロゾルの気候影響の理解に資す
る知見の獲得を目指す。粒子の混合状態を表
す尺度には、粒径に加え、HTDMA を用いて測
定される吸湿成長度を用いる。ある湿度条件
において吸湿成長度が低い粒子は、低吸湿
性・非水溶性の成分に富み、一方、吸湿成長
度が高い粒子は、高吸湿性・水溶性の成分に
富むと考えられる。つまり、吸湿性の分布は、
エアロゾルに含まれる粒子の組成の不均一
性の程度（混合状態）を反映する。本研究で
は、大気エアロゾル観測を実施して、エアロ
ゾル粒子の吸湿性と組成・特性のデータを得
る。そして、得られた結果にもとづき、エア
ロゾルの混合状態と粒子の組成・特性の関係
を、粒子の放出・生成・変質過程などと結び
つけて解析する。そして、混合状態の情報と
結びついた粒子の組成・特性の情報が、今後
の気候モデルの精緻化にどのように役立つ
のかを考察する。 
 
３．研究の方法 

本研究では、大気エアロゾルに対して、混
合状態の指標である「吸湿性」、また、吸湿
性を規定する「化学組成」、吸湿性に規定さ
れる「雲凝結核（CCN）活性」の測定を行っ
た。また、人工的に発生させたエアロゾルの
特性の測定も行った。そして、エアロゾルの
組成・特性を、混合状態の視点を取り入れつ
つ解析した。具体的な取り組みは以下の通り
である。 

(1) 都市エアロゾルの吸湿性と組成の関係の
解析 

 日本の主要な都市域の一つである中京圏
（名古屋）において、HTDMA と高分解能飛行
時間型エアロゾル質量分析計（HR-ToF-AMS）
を用いて都市大気エアロゾルの観測を実施
した。そして、粒子の混合状態の指標である
吸湿性と、粒子の化学組成の関係を解析した。
この取り組みでは、当初計画していた (a) 
吸湿性に応じて粒子を選別して組成を解析
する手法、に加え、(b) 粒子の吸湿性と化学
組成を独立に測定してそれらの関係を解析
する手法、も用いた。これらの大気観測は、
2009 年の秋季、2011 年の夏季・秋季、2013
年の夏季に実施した。また、(c)フィルタに
採取した大気エアロゾル試料を抽出・再粒子
化し、その組成と吸湿性を調べる実験、を行
った。この試料には、2009 年の春季・夏季に
名古屋で採取されたものを用いた。このよう
に、本研究では複数の角度から吸湿性と化学
組成の関係の解明を目指した。 

上記の手法のうち (a)の場合には、HTDMA

で粒子を選別する過程で、その個数濃度が減
少してしまう。本研究では、HR-ToF-AMS によ
る(a)の測定において、レーザ光の散乱によ
り個々の粒子の飛来を検出する方法を用い
た。これにより、粒子到達時の質量スペクト
ルが選択的に保存され、バックグラウンド信
号（装置内部の気体成分の影響が考えられる）
の寄与を低減できたと考えられる。なお、当
初の予定には含まれないが、HR-ToF-AMS によ
り個別粒子の組成解析が可能である点を活
かし、化学組成の測定時に混合状態を直接的
に調べる取り組みも行った（光散乱の手法は
用いず、質量スペクトル信号から粒子検出イ
ベントを抽出）。この大気観測は、2010 年の
秋季に実施した。 

(2) 都市エアロゾルの吸湿性と CCN 活性の関
係の解析 

同じく名古屋において、HTDMA と CCN カウ
ンタを用いて大気エアロゾル粒子の吸湿性
と CCN 活性を測定し、その関係を解析した。
なお、この観測の一部は、(1)の観測と合わ
せて実施した。組成の解析と同様に、予定し
ていた(a)吸湿性に応じて粒子を選別して
CCN 活性を解析する方法、に加え、(b)吸湿性
と CCN 活性を独立に測定して解析する方法、
も用いた。これらの観測は、2009 年の秋季、
2010 年および 2011 年の夏季に実施した。 

(3) 森林エアロゾルの組成・吸湿性・CCN 活
性の解析 

 都市エアロゾルとは異なるタイプのエア
ロゾルとして森林エアロゾルを取り上げ、
2010 年の夏季に紀伊半島（和歌山）の森林域
において、HTDMA、HR-ToF-AMS、CCN カウンタ
等を用いた大気エアロゾルの粒径分布・組
成・吸湿性・CCN 活性の観測を実施した。こ
の取り組みでは、森林の植生から放出される
揮発性有機化合物が前駆物質と考えられる
生物起源二次有機エアロゾル（BSOA）に着目
した。観測期間中には新粒子が生成する現象
が見られ、これを対象とした解析も行った。 

(4) 海洋エアロゾルに関する解析 

 関連プロジェクトにおいて沖縄で取り組
んだ観測研究により、汚染性の海洋大気エア
ロゾルの吸湿性・CCN 活性の特徴付けが達成
され（Mochida et al., J. Geophys. Res., 
2010）、より清浄だと考えられる西部北太平
洋でも、関連プロジェクトで吸湿性・CCN 活
性の特徴付けが為された（Mochida et al., J. 
Geophys. Res., 2011）。観測されたエアロゾ
ルは、吸湿性の尺度では内部混合的な特徴を
示しており、これらの成果により本研究で
HTDMA による粒子選別の手法を用いて新たに
組成・特性を解析する必要性は低くなった。
このような状況のもと、本研究では海洋エア



ロゾルの混合状態に影響する粒子の「起源」
に着目し、海面から発生する一次海洋エアロ
ゾル（PMA）を解析の対象とした。この取り
組みでは、舞鶴湾の内外で海水のバブリング
を行い、PMAを発生させてCCN活性を調べた。 

(5) 氷晶核の解析 

 関連プロジェクトで熱拡散チェンバ氷晶
計の検討を行っていたが、計測に技術的な課
題があり、今回、氷晶核は研究の対象から除
外した。 
 
４．研究成果 

(1) 都市におけるエアロゾルの組成と吸湿
性の関係 

 2011 年の秋季に名古屋において、設定相対
湿度 85%における吸湿成長度が 1.00、1.13、
1.29、1.46 の粒子（乾燥粒径：330 nm）を選
別し、その質量スペクトルを得た。そして、
イオンシリーズ解析により、質量分析で生成
するイオンの質量数の傾向を調べるなどし
た。その結果、低吸湿性の粒子は炭化水素様
の有機物に富み、一方で高吸湿性の粒子は含
酸素の有機物に富むことを示唆する結果が
得られた。研究期間後の考察として、その特
徴から、粒子に含まれる有機物はそれぞれ一
次放出、二次生成による寄与が高いと解釈し
ている。また、粒子の吸湿性が高いほど有機
物に対する硫酸塩の信号の強度が高いこと
を示す結果も得られた。なお、2013 年の夏季
には、更なる取り組みとして、3 つの相対湿
度条件（37%、65%、87%）、2つの湿度履歴（除
湿もしくは加湿の状態から設定湿度に調節）
で、吸湿成長度に応じて選別した粒子（乾燥
粒径：300 nm）の質量スペクトルを得ている。 

 類似の先行研究としては、レーザーイオン
化のタイプの質量分析計を用いたものがあ
るが、本研究では、電子イオン化の質量分析
によって個別粒子の組成情報を得た点が特
徴のひとつである。レーザーイオン化と異な
り、電子イオン化の手法はエアロゾル成分の
定量において高い実績があり、本研究の成果
は、吸湿性と組成の関係をより詳細かつ定量
的に把握するための重要な足掛かりになる
と期待できる。なお、これらの観測に先立ち、
2010 年の秋季に東京においてレーザーイオ
ン化のタイプのエアロゾル質量分析計
（ATOFMS）を接続した大気観測も実施し、予
備的な解析を行っている。 

上記の HR-ToF-AMS による計測時には光散
乱による粒子検出を行っており、CCN に富む
と考えられる 100 nm 前後の小粒子の解析を
行うことは困難だと見込まれる。下限となる
粒径は直接には決定していないが、同様の手
法で大気粒子を計測した報告（Cross et al., 
2009）では、真空空力学径 100 nm 前後にお

ける検出効率はほぼゼロに近い。当初の計画
には含まれていなかったが、本研究では、組
成と吸湿性を独立して計測し、300 nm より微
小な粒子の吸湿性と組成の関係を間接的に
調べることで、上記の弱点を補った。 

その取り組みのひとつは、2011 年夏季の大
気観測で得たデータの解析で為された。この
解析では、HR-ToF-AMS で得られた質量スペク
トルから、有機物の PMF 成分(炭化水素様有
機エアロゾル HOA、半揮発性含酸素有機エア
ロゾル SV-OOA、低揮発性含酸素有機エアロゾ
ル LV-OOA)を同定し、それらの濃度と、乾燥
粒径が 150 nm の粒子の各吸湿成長度（相対
湿度 85%）における粒子濃度との相関を調べ
た。これまでに、低吸湿性粒子には、HOA（と
SV-OOA）が、中程度の吸湿性の粒子には
SV-OOA が、高吸湿性粒子には LV-OOA が比較
的に強く寄与していることを示す結果が得
られている。これらの特徴から、現時点まで
に、一次放出された有機物が低吸湿性粒子に、
都市域外から流入した有機物が高吸湿性粒
子に、都市域内で二次生成した有機物が中程
度の吸湿性の粒子に寄与している可能性を
推察している。また、高吸湿性粒子の場合、
硫酸塩の影響が示唆され、名古屋圏外から輸
送された硫酸塩が影響していることが考え
られる。このほか、吸湿成長度と化学組成の
情報をもとに、平衡熱力学モデルを利用して
粒子の吸湿性に対する無機塩の寄与を計算
し、有機物の吸湿性の寄与を導いた。さらに、
有機物の吸湿性パラメータκを各 PMF因子に
対して導出した。なお、この大気観測で得た
化学組成の情報は、エアロゾル粒子の光学特
性や有効密度を扱う関連研究でも活用され
ている（論文⑤，⑥）。 

2009 年夏季の観測データからも、有機物の
吸湿性に関する解析を行った。現在までに、
組成情報を基に、粒子の吸湿性に対する無機
塩の寄与を差し引いて有機物の吸湿性を求
める方法と、粒子の吸湿性の有機物割合に対
する依存性から有機物の吸湿性を推定する
方法により、有機物の吸湿性パラメータκ
（κ-Köhler 理論に基づく）が導出されてい
る。 

 また、2010 年の秋季に名古屋において
HR-ToF-AMS を用いて、個別エアロゾル粒子の
質量スペクトルを取得した（三原，2012）。
そして、質量分析で生成するイオンの質量数
の傾向を調べ、観測期間中のエアロゾル粒子
が、そこに含まれる有機物の含酸素度が低い
グループと高いグループの 2群に分かれるこ
とを示した。これらはそれぞれ、新しい一次
粒子、長距離輸送中もしくは局地的に生成し
た粒子と考えられる。またこの解析では、硫
酸塩・硝酸塩が、主に含酸素度の高い有機物
と内部混合していることが示された。都市エ



アロゾルでは、吸湿成長度分布が二峰になる
ことが報告されており、この観測では 2つの
粒子群の存在が別のアプローチからも示さ
れた。なお、概算ながら、有機物の含酸素度
を軸とした粒子の分布と、有機物の酸素／炭
素比、κとの対応も見積もられた。 

 そのほか、大気エアロゾル成分の再粒子化
実験から有機成分の組成・吸湿性の知見を得
た（論文⑦）。この実験では、名古屋で採取
したエアロゾル粒子を極性の異なる溶媒で
抽出し、それらの有機物群それぞれの化学構
造的な特徴（酸素／炭素比など）を得た。さ
らに、有機物の吸湿性と酸素／炭素比の関係
を調べ、メタノール・酢酸エチルに可溶な有
機物について、傾き 0.20の回帰直線を得た。
この再粒子化の手法は、組成・吸湿性の測定
対象の同一性が不確かなオンライン測定よ
り、比較の厳密性において有利な側面がある。
また、異なる有機画分の吸湿性の知見の獲得
にもつながる。この取り組みでは、これらの
点で混合状態を扱う他の成果を補う知見が
得られた。 

(2) 都市におけるエアロゾルの吸湿性と CCN
活性の関係 

 2010 年の夏季に大気観測を実施し、相対湿
度 85%におけるエアロゾル粒子の吸湿成長度
別に、CCN 効率スペクトル（CCN の割合の粒
径依存性）を得た（論文②）。そして、水蒸
気未飽和における吸湿成長度から推定され
る CCN 活性化粒径とその実測値を比較し、そ
の一致の程度を調べた。その結果、高吸湿性
粒子の場合には、活性化粒径の推定値は実測
値に対して 12%以内で一致した。一方で低吸
湿性粒子の場合には差異がより大きく、有機
物による表面張力低下の効果、溶質のκの湿
度依存性、低い溶解度を持つ成分の寄与、粒
子の非球形性の関与の可能性が示された。 

さらに、この観測で得られた吸湿性/粒径
の 2次元粒子個数濃度の分布の情報を利用し、
雲パーセルモデルを用いて雲生成時の雲粒
の数濃度・有効半径を推定した。なお、この
手法でエアロゾルの入力データを作成し雲
粒生成を調べる際には、上述の不一致の影響
が小さいことを確かめている。モデル計算の
結果、上昇流の速度が高い場合に、高吸湿性
の粒子に加えて、低吸湿性の粒子も雲粒の数
濃度と有効半径に強く寄与することが示さ
れた（図）。例えば、上昇流の速度が 5.0 m s-1

の場合、高吸湿性粒子に加えて低吸湿性粒子
の存在を考慮すると、低吸湿性粒子のみを考
慮した場合と比較して、雲粒数濃度は平均で
36%高かった。この結果は、モデルにおける
雲粒生成過程の計算を精緻化する際に、エア
ロゾルの粒径分布に加え、吸湿性分布を考慮
することが有用であることを示している。 
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A で得られたその粒径分布と、独立に
HR-ToF-AMS で測定したエアロゾル化学種の
相関から、120 nm より小さい粒径では HOA が
主要な成分であり、120 nm より大きい粒径で
は元素上炭素（EC）、 SV-OOA の寄与が比較的
に大きい傾向が示唆された。現在までに、小
さい低吸湿性粒子は一次放出された HOAであ
り、大きい低吸湿性粒子は一次放出の EC に
SV-OOA が凝縮したものに富むと解釈してい
る。また、吸湿成長度 1.0、1.1 の粒子群の
CCN 効率スペクトルを測定し、それをもとに
低吸湿性粒子の吸湿性パラメータの分布を
算出した。前述の観測結果が示すように、
HTDMA で低吸湿性粒子の吸湿性を高い精度で
計測することは困難である。CCN の測定を併
用して得たこの情報は、吸湿性/粒径の 2 次
元粒子分布を補うものと言える。 

また、2009 年秋には、乾燥粒径で選別した
大気粒子の吸湿性と CCN活性をそれぞれ測定
し、吸湿性と CCN 活性の関係を調べた。現在
までに、HTDMA で得た水蒸気未飽和の条件に
おける吸湿性パラメータκより CCNの測定か
ら求めたκが高いこと、また一方で HTDMA の
測定で得たκを用いることで、エアロゾルに
含まれる CCNの割合を良好な精度で推定でき
ることが確認されている。また、これまでに、
粒子の外部混合状態（吸湿性分布）を考慮す
ることで CCNの割合の推定値と実測値の相関
係数が高まり、吸湿性の考慮が重要であるこ

 

図：雲パーセルモデルの計算にお
いて、存在を考慮する粒子を、吸
湿成長度 g の範囲に応じて変え
た場合の、雲粒の(a)数濃度およ
び(b)有効半径の計算結果 上昇



とを裏付ける結果も得られている。水蒸気未
飽和の条件における吸湿性の測定値から CCN
能力を推定した場合の、実測値との一致の程
度やその原因は当該分野で議論されている
点であり、本成果はその理解に有用な示唆を
与えるものである。 

(3) 森林域における新粒子生成およびエア
ロゾルの組成・吸湿性・CCN 活性 

 2010年8月に紀伊半島の森林域において大
気観測を実施し、大気エアロゾルの個数粒径
分布および組成（論文③，④；Han, 2013）、
吸湿性、CCN 活性を解析した。当初の計画に
は含まれないが、観測期間中に新粒子生成の
現象をとらえたことから（東アジアの森林に
おける新粒子生成の報告は、知り得る限り論
文作成時にほかに 1報があるのみで新規性が
高い）、粒子成長速度の算出など、その特徴
付けを行った。また、新粒子生成の要因とし
て、海洋性の空気塊の到達が関与している可
能性を指摘し、空気塊の起源と新粒子生成を
関係付けた。また、新粒子が CCN として作用
する粒径まで成長し、観測域において積雲の
形成と降水の過程に取り込まれていた可能
性を指摘した。そのほか、有機エアロゾル成
分の質量スペクトルに対して PMF解析を行い、
BSOA と強く結びついた PMF 因子を抽出した。
さらに、質量分析に基づいて有機物由来のイ
オンの相対的強度の変動を解析し、生成した
BSOA のエイジングの進行を示唆する結果を
得た。また、質量スペクトルの解析から、新
粒子が CCNとして作用し得る大きさの粒子ま
で成長する過程で、BSOA が支配的な働きをし
たことを示唆する結果を得た。 

 この森林大気観測では、2009 年夏の都市大
気観測と同様に、乾燥粒径に応じて選別した
粒子に対して吸湿成長度と CCN割合の測定を
行った。吸湿成長度の分布は一峰で特徴付け
られ、新粒子生成が発生した日の午後の時間
帯には、～100 nm 以下の粒径範囲において、
吸湿成長度 1.1 程度（相対湿度：85%）の低
吸湿性の粒子の存在が顕著であった。粒子の
CCN 効率スペクトルから活性化粒径を計算し
たところ、新粒子生成のイベント日には、日
中と夜間の間に大きく変動し、日中に活性化
粒径が大きくなる様子が明らかとなった。ま
た、CCN 効率スペクトルと個数粒径分布から、
観測期間中の CCN個数濃度の知見も得られた。
さらに現在までに、HTDMA と CCN カウンタの
それぞれの計測値から得られたκ値、そして
エアロゾル粒子に対する CCN の個数割合が、
いずれも良好な一致を示す結果が得られて
いる。この結果は、HTDMA で得られる吸湿性
分布から CCNの存在を推定する手法の妥当性
を支持するものである。 
 
(4) 海洋エアロゾルの一次発生過程 

 舞鶴湾の内外で海水のバブリングにより
PMA を人工的に発生させ、その CCN 効率スペ
クトルを得た。関連プロジェクトで得た同様
の実験の結果も合わせて解析した結果、50 nm
未満の粒径領域において PMAが純海塩よりも
低いκを有することが示された。一方、より
大きな粒径領域では、PMA と純海塩のκに顕
著な違いは見られなかった。海洋域では、
HTDMA による吸湿性の測定で「海塩」タイプ
の粒子が検出されている例があり、この結果
は、海洋エアロゾルの吸湿性分布の解釈に寄
与し得るものである。なお、関係する取り組
みとして、本研究では、実験室で海面を模し
た条件でのバブリング実験も行われている。 
 
(5) まとめ 

 本研究では、HTDMA を大気エアロゾル粒子
の選別装置として用い、各吸湿成長度の粒子
の組成・CCN 活性を解析した。特に吸湿性と
CCN 活性の関係については、外部混合状態が
見られた都市（名古屋）のエアロゾルを対象
に詳細な解析を行い、吸湿成長度ごとの関係
を明らかにした。また、吸湿性と組成・CCN
活性の関係の解析において、それぞれの特性
を独立に測定して解析する手法も活用し、都
市および森林域の大気エアロゾルの吸湿成
長度の分布と組成・CCN 活性を合わせて把握
した。また、エアロゾルの質量スペクトルか
ら得られた有機物の特徴からは、その起源・
生成過程を推定した。そのほか、海洋エアロ
ゾルの起源・混合状態に関わる PMAについて、
κ値を導出するなどの成果も得た。 

 今後の大気モデルによる気候影響の評価
に資する主な成果としては、有機物のκ値、
水蒸気未飽和・過飽和の間のκ値の関係が挙
げられる。また、吸湿性/粒径の 2 次元粒子
個数濃度分布の情報を利用した雲粒の濃
度・半径の計算は、雲生成過程の解析に対す
るこの情報の有用性を示しており、この取り
組みの今後の波及が期待できる。近年、
Zaveri et al.（2010）は大気エアロゾルの
混合状態を扱うモデル研究について報告し
ており、そこでは吸湿性も考慮されている。
本研究の取り組みは、今後、このような混合
状態を扱うエアロゾルモデルの開発や検証
において役立つ可能性が十分にある。また、
大気エアロゾルの動態把握において重要な
有機物の生成過程の解明にも、今後、本研究
の取り組みが活きる可能性がある。現在、二
次有機エアロゾルの水相での生成過程の解
明は重要な残存課題であり、粒子の吸湿性
（含水量の情報）と組成（前駆物質・反応場
の情報）・CCN 活性（雲粒化による液相反応に
関する情報）を把握することは重要な意味を
持ちうる。これらの研究動向から、本研究の
成果は、エアロゾルの混合状態を扱う今後の
研究に有用な指針を与え得ると考えられる。 
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