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研究成果の概要（和文）：大気エアロゾルは水蒸気が取り込み吸湿成長すると、粒径や化学組成

が変化し、その光学特性(消散・散乱・吸収)が大きく変化する。そのため、エアロゾルの放射

収支への影響を評価するためには光学特性の湿度依存性の理解が重要である。本研究では、レ

ーザー分光法を用いた消散係数の湿度依存性計測装置を開発し、実大気観測や室内実験に応用

した。その結果、消散係数の湿度依存性を決定する上で、粒子の複素屈折率や化学組成、混合

状態が重要なファクターとなっていることが判明した。 

 

研究成果の概要（英文）：Understanding of relative humidity (RH) dependence of optical properties of 

atmospheric aerosols is essential to estimate their effects on radiation balance in the Earth’s atmosphere. 

In this work, we have developed a cavity ring-down spectrometer to measure RH dependence of aerosol 

extinction coefficients. By applying the instrument to observational and laboratory studies, it is found 

that the refractive index, chemical compositions, and mixing states of aerosols play important roles to 

determine the RH dependence of extinction coefficients. 
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１．研究開始当初の背景 

大気中には、様々なエアロゾルが存在して
おり、太陽光を吸収もしくは散乱することに
より、地球大気を加熱もしくは冷却する。代
表的な光吸収性エアロゾルであるブラック
カーボン(BC)粒子による放射強制力は全球
平均で 0.20  0.15 Wm-2であり、二酸化炭素
による放射強制力 1.66  0.17 Wm-2に比べて、
無視できない重要な寄与を持つ。さらに、エ
アロゾルの空間分布は、偏りが非常に大きい

ため、発生源近傍の放射バランスへの影響は
全球平均の 10 倍以上になる。しかし、エア
ロゾルの放射への影響評価には、大きな不確
定性が存在する。 

不確定性の要因の一つとして、エアロゾル
光学特性の湿度依存性の理解が不十分であ
ることが挙げられる。大気エアロゾルは、存
在する湿度環境により水蒸気を吸収して成
長したり、逆に水分が蒸発して縮小したりす
るため、光学特性が刻々と変化する。湿度変

機関番号：13901 

研究種目：若手研究(B) 

研究期間：2009～2011 

課題番号：21710007 

研究課題名（和文） 

 光吸収性エアロゾルの光学特性の湿度依存性の解明 

研究課題名（英文） 

 Humidity dependence of aerosol optical properties of light absorbing aerosols 

研究代表者 

中山 智喜（NAKAYAMA TOMOKI） 

名古屋大学・太陽地球環境研究所・助教 

 研究者番号：40377784 

 

 



 

 

化に伴い、粒径だけでなく形状や組成・複素
屈折率も変化することから、光学特性の湿度
依存性を直接測定することが重要となる。 

従来、エアロゾルの光学特性は、散乱係数
はネフェロメータ、吸収係数はフィルター光
吸収法(PSAP やエサロメータ)により測定さ
れてきた。ネフェロメータが粒子が浮遊した
条件で散乱係数を直接測定できるのに対し、
フィルター光吸収法では、捕集時にエアロゾ
ル中の水分がフィルターに浸透してしまう
ため、乾燥条件で測定を行う必要があり、湿
度依存性の測定は困難であった。一方、吸収
と散乱の和である消散係数の測定について
は、市販の装置は存在していなかった。  

このため、エアロゾル光学特性の計測は、
一般的に外気を乾燥させた上で行われてお
り、湿度依存性の計測はネフェロメータを用
いた散乱係数の湿度依存性計測が一部でな
されているのみであった。しかしながら、散
乱と吸収の湿度依存性は独立に変化するこ
とから、光吸収性エアロゾルの放射への影響
を正確に評価するためには、散乱係数だけで
なく消散係数の湿度依存性を理解する必要
があった。 

 

２．研究の目的 

 上記のような背景を踏まえ、本研究では、
エアロゾルが浮遊した状態で、消散係数を高
感度に計測することが可能なキャビティリ
ングダウン分光(CRDS)法を用いた消散係数
の湿度依存性計測装置を独自に開発し、実大
気観測および室内実験に応用することで、消
散係数の湿度依存性を決定づけている要因
を明らかにすることを目的とした。 

実大気観測においては、粒子の吸湿成長に
伴う粒径変化(吸湿成長因子)や化学成分を同
時に計測し、消散係数の湿度依存性との関係
について調べることで、消散係数の湿度依存
性を決定づけている要因について詳細に調
べることを目指した。一方、室内実験におい
ては、代表的な有機エアロゾルの消散係数の
湿度依存性と化学成分の同時計測を行い、粒
子の生成過程や化学成分との関係を明らか
にすることを目指した。 

 

３．研究の方法 

(1)消散係数の湿度依存性計測装置の開発 

 開発したCRDS法による消散係数の湿度依
存性計測装置の概略図を図 1 示した。CRDS

法では、2 枚の高反射率ミラーで構成した光
学キャビティ内にレーザー光を導入し、キャ
ビティのもう一方から漏れ出した光の強度
の時間変化を計測する。キャビティ内にエア
ロゾルが存在するとエアロゾルによる散乱
や吸収により、キャビティからの漏れ出し光
の減衰速度が速くなるため、エアロゾルの有
無での減衰速度の変化から消散係数(bext)を

計測できる。 

 検出用の光源には、YAGレーザーの第二高
調波(532 nm)を用い、ビームスプリッターを
用いて 2つの分割したレーザービームをそれ
ぞれ、高反射率ミラーで構成した光学キャビ
ティ(測定セル)に導入した。消散係数の計測
には、エアロゾル無しでのバックグラウンド
測定が必要であるため、ある一定時間毎に、
サンプルガスを粒子除去フィルターに通し、
エアロゾルを取り除いた。その後 2つの流路
に分け、片方を加湿システム、もう一方を拡
散ドライヤーに通過させることにより、加湿
もしくは乾燥させ、消散係数の湿度依存性を
計測できるようにした。加湿はチューブ外部
に湿度をコントロールした空気を流したパ
ーミエーションチューブを用いて行い、湿度
センサと連動して、加湿ガスの湿度をコント
ロールし、測定気体の相対湿度を 80-85程度
の一定に保つシステムを構築した。乾燥およ
び高湿度条件下で測定した消散係数の比か
ら、消散係数の湿度依存性ファクター(F(RH) 

= bext,wet/bext,dry)を決定した。 

 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1：開発した消散係数の湿度依存性計測装
置の概略図 

 

(2)消散係数の湿度依存性と吸湿成長因子の
同時観測 

名古屋大学東山キャンパスにおいて、実大
気観測を行った。観測システムの概略図を図
2に示した。観測では、1 m以下の大気エア
ロゾルを拡散ドライヤーで乾燥させた後、
CRDS 装置により消散係数の湿度依存性
(F(RH=85))を測定するとともに、吸湿特性
測定用タンデム静電分級器(HTDMA)により
吸湿成長因子の分布を測定した。さらに、走
査型電気移動度粒径計測器(SMPS)により乾
燥粒子の粒径分布を測定した。 

HTDMA 装置では、拡散ドライヤーを用い
て乾燥させたエアロゾル粒子から、1 台目の
静電分級器(DMA)により 100, 200, 300, 400 

nm(粒径は 5分毎に切り替え)のいずれかの直
径の粒子を選択的に取り出した後、高湿度の
環境下(RH=85)で吸湿成長させる。吸湿成長
したエアロゾルの粒径分布を、2台目の DMA



 

 

および凝縮性粒子計数器(CPC)により測定し
た。2 台目の DMA で測定した加湿後の粒径
を、加湿前の粒径で割ることにより、各乾燥
粒径の粒子が持つ吸湿成長因子の分布を得
た。1 台目の DMA で分級する粒径を 5 分後
毎に切り替えることにより、4 つの異なる粒
径で吸湿成長因子の分布を測定した。 

 粒子の屈折率および混合状態を仮定して、
得られた吸湿成長因子および乾燥粒子の粒
径分布から、Mie 散乱理論を用いて、消散係
数の湿度依存性を見積もり、観測された
F(RH)と比較することで、吸湿成長因子から
消散係数の湿度依存性が、どの程度正確に再
現できるか、また消散係数の湿度依存性の決
定に重要なファクターは何であるか詳細に
調べた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2：名古屋におけるエアロゾル観測システ
ムの概略図 

 

(3)消散係数の湿度依存性と化学成分との同
時観測 

東京大学本郷キャンパスにおいて、エアロ
ゾル消散係数の湿度依存性(F(RH=85))と化
学組成および粒径分布の同時測定を行った。
観測システムの概略図を図 3に示した。化学
組成は、飛行時間型エアロゾル質量分析装置
(ToF-AMS)および熱分離光学補正法(元素状
炭素(EC)および有機性炭素(OC)の重量濃度
を計測)により、粒径分布は SMPSにより計測
した。観測では、1 m以下の大気エアロゾル
を 400C、180C、非加熱と 20 分毎に異なる
温度で加熱した後、各装置に導入した。本観
測では、CRDS 装置の低湿度測定用のセルの
温度を 50C 程度にすることにより乾燥条件
下での消散係数計測を行った。 

 得られた消散係数の湿度依存性を化学組
成の測定結果と比較して、両者の関係につい
て定量的に調べた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3：東京におけるエアロゾル観測システム
の概略図 

(4)室内実験による二次有機エアロゾルの消
散係数の湿度依存性の解明 

 主要な大気エアロゾルの 1つである有機エ
アロゾルには、バイオマス燃焼などにより大
気中に直接放出される一次有機エアロゾル
(POA)と、産業活動や植物により気体として
大気中に放出された揮発性有機化合物が大
気中での酸化反応を経て粒子化し、生成する
二次有機エアロゾル(SOA)があり、近年、そ
の一部が光吸収性を有することがわかって
きている。しかしながら、SOAには様々な生
成過程が存在し、組成も多種多様であること
から、その光学特性の湿度依存性については、
よくわかっていない。 

本研究では、実験室内で、様々な生成過程
により、SOAを生成し、その消散係数の湿度
依存性の計測を行った。実験システムの概略
図を図 4に示した。実験は、国立環境研究所
の光化学スモッグチャンバーを用いて行い、
チャンバー内に前駆気体と酸化剤を導入し
て大気化学反応を再現し、SOA を生成した。
前駆気体として、植物などから放出されるテ
ルペン類(アルファピネン)や産業活動による
放出される芳香族炭化水素類(トルエンおよ
び 1,3,5-トリメチルベンゼン)を用いた。生成
した SOA を CRDS 装置に導入し、消散係数
の湿度依存性を計測した。また、ToF-AMSで
化学特性を、SMPS で粒径分布をリアルタイ
ムに計測した。また、気相成分の濃度はフー
リエ変換赤外分光計でモニターした。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

  

   

  

図 4：二次有機エアロゾルの消散係数の湿度
依存性に関する実験システムの概略図 

 

４．研究成果 

(1)消散係数の湿度依存性計測装置の開発 

 開発したCRDS法による消散係数の湿度依
存性計測装置の性能評価を行うために、吸湿
成長因子や屈折率が既知の硫酸アンモニウ
ム(AS)をアトマイザによりエアロゾル化し、
その消散係数の湿度依存性を測定した。その
結果、得られた消散係数の湿度依存性ファク
ターF(RH)は、文献値から見積もった結果と
5以内でよく一致し、開発した装置が、実大
気観測や室内実験において十分な性能を有
することが確認できた。 



 

 

(2)消散係数の湿度依存性と吸湿成長因子の
同時観測 

 名古屋における観測で、SMPS および
HTDMA 装置で得られた乾燥粒子の粒径分布
および吸湿成長因子の分布の時間変化デー
タから、粒子の屈折率を仮定して消散係数の
湿度依存性ファクター(F(RH)HTDMA)を見積も
り、CRDS 装置による観測値(F(RH)CRDS)と比
較した。 

まず、吸湿成長因子もしくは粒径分布の時
間変化のどちらかのみを考慮して、
F(RH)HTDMA を見積もり、F(RH)CRDS を比較し
たところ、粒径分布の時間変化の寄与は比較
的小さく、吸湿成長因子の時間変化を考慮す
ることにより、F(RH)CRDS を概ね再現できる
ことがわかった。次に、全粒子の屈折率を
AS と H2O の混合物で仮定した場合(Case-A)

と、低吸湿性粒子(吸湿成長因子<1.1)の屈折
率を BC と H2O の混合物で仮定した場合
(Case-B)を比較したところ、BCの屈折率を考
慮した場合には、特に F(RH)HTDMAの絶対値が
小さい時に F(RH)HTDMA が減少し、F(RH)CRDS

に近づくことが判明した(図 5(a))。しかし、
BCの屈折率を考慮した場合でも、F(RH)HTDMA

と F(RH)CRDS の絶対値が一致しない時があっ
た。そこで、両者の比 F(RH)HTDMA /F(RH)CRDS

と化学成分の時間変化を比較したところ、EC

や OC の割合が大きい時に、F(RH)HTDMA と
F(RH)CRDS の相違が大きくなる傾向が見られ
た。高い吸湿性を有する粒子中にも BC が内
部混合して存在しているとして、BC の屈折
率を考慮したコア・シェルモデルを用いた場
合(Case-C)、F(RH)HTDMA と F(RH)CRDS の相違
がより小さくなることが判明した(図 5(b))。 

 本研究の結果、エアロゾルの吸湿過程が大
気の放射収支に及ぼす影響を推定する上で、
吸湿成長に伴う粒径の変化に加えて、粒子の
屈折率(化学組成)や混合状態の理解が重要と
なることが明らかとなった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 5：消散係数の湿度依存性ファクター
(F(RH=85%))の時間変化(CRDS の測定値と
HTDMAで得た吸湿成長因子からの推定値) 

(3)消散係数の湿度依存性と化学成分との同
時観測 

 東京における観測で、CRDS 装置により得
られた高湿度および低湿度条件における消
散係数、ToF-AMSにより得られた有機物(Org)、
硫酸塩(SO4)、アンモニウム塩(NH4)、硝酸塩
(NO3)、塩化物(Cl)の重量濃度、および熱分離
光学補正法により得られた EC および OC の
重量濃度を図 6に示した。 

 得られた消散係数の湿度依存性ファクタ
ーF(RH)から、次式を満たす RH に依存しな
い湿度依存性ファクターを導出し、同時に測
定した化学成分と比較した。 

 F(RH) = {(100-RHlow)/(100-RHhigh}
 

ここで、RHhigh および RHlow は高湿度および
低湿度条件下における相対湿度である。 

得られた値と、有機物、硫酸塩、および
EC の重量分率との相関プロットを図 7 に示
した。その結果、は、有機物とは相関がない
一方、硫酸塩とは正の相関が、EC とは負の
相関があることがわかった。この結果から、
本観測条件において、硫酸塩はエアロゾル全
体の吸湿性を増加させ、EC は吸湿性を低下
させる方向に寄与を及ぼしていることが示
唆された。また、有機物、硫酸塩、EC の相
対量を考慮したパラメータとして、
(0.9×[EC]+0.1×[Org])/[SO4]を用いると、観測
された化学成分から実大気エアロゾルの吸
湿特性をよく再現することができることが
分かった(図 8)。 

 エアロゾルの光学特性の湿度依存性に関
しては、これまでに、硫酸塩と有機物の割合
から、散乱係数の湿度依存性を推定する試み
がなされた例があったが、本研究の結果、特
に都市大気環境においては、加湿に伴う消散
係数の増加率を抑える成分として、有機物よ
りもむしろ EC が重要な寄与を持っており、
硫酸塩や有機物に加えて、EC の割合を考慮
することで、消散係数の湿度依存性がより正
確に推定できることが明らかとなった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 6：(a)高湿度および低湿度条件における消
散係数、(b)有機物(Org)、硫酸塩(SO4)、アン
モニウム塩(NH4)、硝酸塩(NO3)、塩化物(Cl)

の重量濃度、(c)EC および OC の重量濃度の
時間変化(室温条件での観測データ) 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 7：消散係数の湿度依存性ファクター(と
有機物、硫酸塩、EC の重量分率の相関プロ
ット 

 

 

  

 

  

 

  

  

 

図 8：消散係数の湿度依存性ファクター(と
EC、有機物、硫酸塩の相対量を考慮したパラ
メータ((0.9×[EC]+0.1×[Org])/[SO4])の関係 

 

（4）室内実験による二次有機エアロゾルの
消散係数の湿度依存性の解明 

実験室内で生成した SOA の消散係数の湿
度依存性を測定した結果、相対湿度 80％に加
湿した時の F(RH)は、アルファピネンのオゾ
ン酸化反応で生成した SOA では、1.05 程度
でほぼ一定の値になることがわかった。一方、
トルエンの光酸化反応で生成した SOAでは、
時間とともに F(RH)が増加し、最大で 1.13程
度になることが判明した(図 9)。同時に測定し
た化学特性から、トルエンの光酸化反応で生
成した SOAの場合、時間とともに SOA中の
酸素原子と炭素原子の比(O/C 比)も増加する
ことが判明したことから、SOAの酸化が進む
と、カルボン酸などの極性官能基が増え、
SOA の吸湿性が増加することが示唆された。 

また、得られた消散係数の湿度依存性を、
同時に測定した複素屈折率（光学特性）や粒
径分布と比較した結果、消散係数の湿度依存
性が、吸湿に伴う粒径の変化(吸湿成長因子)

だけでなく、SOAと水が混合することによる
複素屈折率の変化にも大きく依存している
ことがわかった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 9：トルエンの光酸化反応(窒素酸化物存在
下)により生成した SOAの F(RH=80%および
O/C比の時間変化 

 

本研究で実施した実大気観測および室内
実験により、エアロゾルの消散係数を決定づ
けている要因が明らかになったことで、エア
ロゾルの光散乱や光吸収が大気の放射収支
や将来の気候変動に及ぼす影響評価の不確
定性の低減につながると考えられる。 
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