
１. はじめに

大変栄誉ある賞をいただき, 共同研究者の方々をは

じめ, 研究を行うにあたって様々なご協力をいただい

た多くの関係者の皆様, 学会関係者の方々に心から感

謝申し上げます. 私が有機エアロゾルの研究を始めて

７年以上が経過しましたが, 日々新たに知ることや新

たな謎が多く, 研鑽の毎日であります. 受賞対象と

なった論文（Miyazaki et al., 2007）は, 私の前の所

属先である東京大学先端科学技術研究センターで行っ

た仕事を執筆したもので, 有機エアロゾルの組成を水

溶性・揮発性という切り口から明らかにした論文で

す.

大気エアロゾルは太陽放射や赤外放射を散乱・吸収

する効果に加えて, 雲凝結核として雲粒の形成に寄与

することにより地球の放射収支や降水過程に大きな影

響を与えます. 本論文の研究対象である有機エアロゾ

ルは大気中の微小エアロゾルに占める質量割合（20－

90％）が大きいことが知られています（Kanakidou
 

et al.2005；Zhang et al.2007). 有機エアロゾルは粒

子として大気中に直接放出されるもの（一次生成）に

加え, 大気中で揮発性有機化合物（Volatile Organic
 

Compounds：VOC）等の反応性気体が光化学反応を

経て, より揮発性の低い物質へと変化し二次的に生成

されるもの（二次生成）があります. 二次生成された

有機エアロゾルはいくつかの極性官能基を有し, これ

までの研究で無機塩（主に硫酸塩）と同程度に高い雲

凝結核能を持つことが示唆されています（Novakov
 

and Penner1993；Facchini et al.1999). この二次有

機エアロゾルが, どのような発生源から如何に生成さ

れるかは有機エアロゾル研究の主要なテーマです.

発生源の中でも都市域における化石燃料の燃焼等,

人為起源の有機エアロゾルについて, その化学組成や

生成過程を正しく理解することは, より広域のエアロ

ゾル分布や放射強制による気候影響を正確に理解する

上で重要です. この10年ほどの間に, 新たな計測手法

の開発・進捗や野外観測・室内実験による研究の進展

により, 有機エアロゾルについての理解は大きく深ま

りました. しかしながら, 世界的に見ても人為起源エ

アロゾルの生成量が多い東アジアにおいては, 有機成

分の大部分の化学組成や生成過程等の理解は不十分で

す. 本研究を始めた時点では, 二次有機エアロゾル生

成への人為起源の寄与が大きく, 半日から数日という

時間スケールで大部分が生成されることが実大気観測

から明らかになってきていました（de Gouw et al.

2005). それと同時に都市域でも清浄地域において

も, モデルによる有機エアロゾル濃度のシミュレー

ション結果は観測値を大幅に過小評価するなどの問題

が明らかになっていました（Heald et al. 2005；Vol-

kamer et al.2006).

個々の有機化合物の種類・数の多さや測定の困難さ

などの理由から, これまで実大気中で同定された有機

エアロゾルの組成は質量比にして全体の約10－30％に

過ぎません（Simoneit et al. 2004). 多数の化合物で

構成される有機エアロゾルを包括的に理解する手段と

して, その水溶性, 揮発性, 酸化の度合いなどエアロ

ゾルの化学的性質に応じてより少ない数のグループに

分類するという考え方があります. 中でも二次有機エ
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アロゾルは極性官能基を有することから, 私は主に有

機エアロゾルの「水への溶けやすさ」という観点か

ら, その化学組成の情報をもとに起源や生成過程を理

解するための研究を進めてきました.

大気エアロゾル中の水溶性有機炭素（Water-Sol-

uble Organic Carbon：WSOC）はエアロゾルの吸湿

特性に影響を与え雲凝結核として寄与するなどエアロ

ゾルによる放射影響・気候変動を評価する上で重要な

因子です（Roesler and Penner2010). また, WSOC

は大気中で二次的に生成される有機エアロゾル量を反

映していると考えられています. 大気中の有機エアロ

ゾルは化学組成が多様であり濃度の時間・空間変動が

大きいため, その化学組成等の理解を進展させる上

で, 高い時間分解能での測定が鍵となっています. 本

論文では, 野外観測での高時間分解能測定による

WSOCと, 同時測定した有機成分の揮発性情報を室

内実験の結果と併せて解析することで, 揮発性に基づ

くWSOCの組成を明らかにする研究に取り組みまし

た.

２. WSOC測定装置と先行研究

本論文において主要なツールとなったWSOC測定

装置の概略図を第１図に示します. まず, 大気中のエ

アロゾルを粒子液化捕集装置（Particle-into-Liquid
 

Sampler：PILS）（Weber et al.2001）という捕集部

に連続的に導入します. 次にPILS内部において, 過

飽和の水蒸気と混合させることでエアロゾルを液滴に

成長させます. 液滴となったエアロゾルは石英ガラス

製の壁に衝突後, 全有機炭素計（Total Organic Car-

bon Analyzer：TOC計）に連続的に導入されます.

TOC計では, 測定対象となるエアロゾル中の有機化

合物を紫外酸化させることにより水溶液中で二酸化炭

素（CO）を生成し, 導電率により有機炭素濃度とし

て検出します. この測定装置により, ６分の時間分解

能で大気エアロゾル中のWSOC濃度を定量すること

が可能です（Sullivan et al. 2004；Miyazaki et al.

2006). なお, ここでのWSOCとは測定上の定義で

あり,「PILSにおいて過飽和条件下で捕集され,

TOC計によって検出されたエアロゾル中の有機炭素」

とします.

本論文に先だち, 東京都市部で行ったエアロゾル観

測において, 直接測定したWSOC値と有機炭素

（Organic Carbon：OC）濃度などから算出した二次

有機エアロゾル推定値とは誤差の範囲内で定量的に良

い一致を示しました（Miyazaki et al.2006). 二次有

機エアロゾルは全量の直接測定が難しいのですが, こ

の結果から都市域ではWSOCが二次有機エアロゾル

の良い指標となることを示しました. 本論文ではさら

に, 二次生成されるWSOCの化学組成を明らかにす

るため, 組成と密接に関係するWSOCの揮発特性に

着目したのです.

３. 熱・光学分離法を用いた有機エアロゾルの揮発

特性実験

ここでWSOCの化学組成を理解する上でもう一つ

の鍵となった揮発特性の測定について説明します. 本

研究で用いた炭素分析計（Birch and Cary 1996）は

熱・光学分離法と呼ばれる手法により, エアロゾル中

のOC及び元素状炭素（Elemental Carbon：EC）を

揮発特性の違いを利用することで測定します. まず,

エアロゾルを捕集した石英繊維フィルターをヘリウム

で満たされた環境条件下で段階的に昇温させ, OCを

COに酸化・気化分離します. ここで気化せずに残っ

た炭素成分をECとします. 続いて酸素を加えること

で同様にECをCOに酸化・気化させます. OCも

ECも各々COに酸化させたのち, このCO量を非分

散型赤外線（Non-Dispersive Infrared：NDIR）吸

収法で検出することでOC及びEC濃度として定量し

ます. ここで注意が必要なのは昇温過程でOCの一部

が炭化（EC化）し, その後の酸素を加えた環境条件

下でECとして検出されてしまうことです. この測定

装置ではOCとECの分離過程におけるエアロゾル試

料の炭化（黒化度）をレーザー透過光によりモニタリ

第１図 粒子液化捕集法（PILS）を用いた実時
間WSOC測定装置の構成図. PILSで
過飽和の水蒸気と混合させることで, エ
アロゾルを液滴に成長させる. 液滴は有
機炭素測定装置（TOC計）に連続的に
導入され, エアロゾル中の水溶性有機炭
素が検出される.
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ングし, この炭化によるEC増加量の補正を行いま

す. このようにCO等の出力を装置温度の関数（こ

こでは酸化・検出の進行時間の関数）として表した図

をサーモグラムと呼びます.

第２図に実際の大気エアロゾルを分析したサーモグ

ラムの一例を示します. ヘリウムで満たされた環境条

件下において, 各温度段階で出現するピーク（NDIR

によるCO出力）を低温側から順にOC1, OC2,

OC3と定義し, 最も高い温度段階（870℃）で出現す

るピークをOC4と定義しました. サーモグラムにお

けるピークの出現位置（時間）は主としてOCの化学

組成と加熱温度によって制御されると考えられていま

す（例えばGelencser et al. 2000). これを室内実験

により検証した上で, 実大気観測で得たエアロゾルの

OCサーモグラムとWSOCの時間変動の対応関係を

調べることで, WSOC組成を明らかにすることを考

案しました.

WSOCの組成を分類する上で鍵となるのはWSOC

を構成する成分の官能基と分子量です. なぜならこれ

らはエアロゾルの揮発性や水溶性などを特徴づける重

要な要素だからです（Jimenez et al. 2009). そこで

上記の炭素分析計を用いて, 異なる官能基, 分子量を

もつ代表的な水溶性有機成分（約20種類）のサーモグ

ラムを取得しました. この結果について, 第３図に分

子量の大きさに応じて並べたWSOC成分のサーモグ

ラムの例を示します. ここで実験に用いたWSOC成

分は各々, 実大気エアロゾル中に実際に存在する, も

しくは存在形態が類似したものです. 具体的な分子量

は小さい有機成分で100以下, 大きい成分で数百オー

ダーです. 個々のサーモグラムの詳細な説明は省略し

ますが, 一般にWSOC成分の分子量が大きくなるほ

ど沸点が高くなるため, 熱・光学分離測定法で検出さ

れるには高温条件が必要であることが第３図から確認

されました.

ここまではWSOC単一成分のサーモグラムについ

て調べましたが, 実大気中のエアロゾルは多種類の有

機成分および無機成分も含めた多成分で構成されてい

ます. したがって, 実際に観測されたサーモグラムが

各単一成分のサーモグラムの線形結合で表せることも

実証しなくてはなりません. そこで次の実験ステップ

として, 異なる複数の水溶性有機成分の混合物につい

ても同様にサーモグラムを取得し, 上記で得られた個

別のサーモグラムの線形結合と比較しました. その結

果, 本論文の測定条件下では, 混合物のサーモグラム

と個別有機成分のサーモグ

ラムを線形結合したものに

は有意な違いが認められま

せんでした. これにより,

観測されたサーモグラムが

単一成分のサーモグラムの

線形結合で表現できること

を確認したのです. さらに

有機成分以外にエアロゾル

の重要な構成要素である無

機成分（例えば硫酸塩な

ど）が上記の有機成分と混

合する際に, 条件によって

はサーモグラムの形状を変

化させるなどの影響が指摘

されています（Andreae
 

and Gelencser 2006). 詳

細は省略しますが, 本論文

での測定条件下では, これ

ら主要無機成分の混合も

サーモグラムに大きく影響

しないことを室内実験によ

第２図 熱・光学分離法によるサーモグラムの例. 実線（黒色）はCO量を示
すNDIR出力, 破線は装置内の温度, 実線（灰色）は炭化したOC量
の補正に用いられるレーザー透過光の強度. エアロゾルを捕集した石英
繊維フィルターを炭素分析計の反応管内において, ヘリウム（He）で
満たされた環境条件下で段階的に昇温させ, OCを気化分離する. 続い
て蒸発せずに残ったECを酸素（O）存在下で加熱気化させる. OCも

ECも全てCOに酸化され, このCO量を検出する. 濃度既知のCH ガ
ス出力との比較からOC/EC量を定量する. 本研究では, Heで満たさ
れた環境条件下において, 各温度段階で出現するピークを低温側から順
にOC1, OC2, OC3, OC4と定義した.
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り確認しました. ここで得られた一連の室内実験結果

は, 以下に述べる実大気観測で取得したWSOC揮発

特性の解釈に用いることになります.

４. 済州島での水溶性有機エアロゾルの観測

大気エアロゾル・気体成分の様々な物理・化学パラ

メターを測定することで, 東アジアにおけるエアロゾ

ルの放射影響を明らかにすることを目的としたEast
 

Asian Regional Experiment（EAREX）2005が2005

年３－４月に韓国・済州島をはじめとする東アジアの

複数の観測点で行われました（Nakajima et al.

2007). EAREX2005は国連環境計画（UNEP）/Asian
 

Brown Cloud（ABC）プロジェクトの一環として行

われた集中観測です. このプロジェクトにおいて, 微

小エアロゾル中のWSOC

の短時間変動（数時間から

数日スケール）から, その

起源と化学組成を明らかに

するという目的で, 上記の

測定装置を用いたWSOC

観測を行いました. 観測は

済州島のGosanサイトに

て2005年３月17日－４月４

日までの約３週間にわたっ

て行いました. 本論文で主

に用いたデータはWSOC

以外に上に述べたOC, エ

アロゾル無機成分, ブラッ

クカーボン（BC), オゾン

（O), 一酸化炭素（CO）

であり, これらの測定につ

いては各論文に詳細が述べ

られています（Miyazaki
 

et al. 2007；Sawa et al.

2007；Tanimoto et  al.

2007).

第４図にGosanで観測

された約20日間にわたる主

要なエアロゾル・気体成分

濃度と地上気圧・降水量の

時 系 列 を 示 し ま す .

WSOCは数時間から数日

スケールの周期で濃度が増

大し, その変動は硫酸塩

（SO ）や燃焼起源のトレーサーであるBC, COと

も非常によく似た変動を示しています. さらに, ４－

５日周期で観測された, これらエアロゾル・気体成分

の濃度変動と地上気圧・降水量の時間変動との対応か

ら, WSOCをはじめとするエアロゾル濃度の増大

は, 移動性低気圧の通過に伴う汚染物質の輸送に起因

することが示唆されました.

一方, WSOCの変動には遠隔地起源からの長距離

輸送の寄与の他に, 局地的な光化学生成も寄与するこ

とが考えられます. しかしながらWSOCおよび

SO やOについて, 光化学活性の活発な日中に最

大値を示すといった都市域などで見られる有意な日内

変動（Miyazaki et al. 2006）は, 本観測では見られ

ませんでした. したがって, 観測されたWSOC濃度

第３図 室内実験により, 炭素分析計で得られた代表的な有機成分のサーモグラ
ム. 分子量（Molecular Weight：MW）の小さい成分から順番に並べ
た. 最も分子量の大きいSRFAは単一成分ではなく成分群であり, 推
定されている平均分子量は数百オーダーである. WSOC成分が検出さ
れるためには, 一般に分子量の増加とともに高温条件が必要であること
がわかる.

26

〝天気"59. 1.

東アジアにおける水溶性有機エアロゾルの化学組成と排出源に関する観測研究



の増大要因として局地的な光化学生成の影響よりも,

遠隔地からの長距離輸送の寄与が支配的であることが

示唆されました.

観測期間中に捉えた空気塊は異なる起源の影響を受

けていることが考えられるため, 観測データを推定さ

れる起源に応じて分類した上で, WSOCの組成を明

らかにする必要があります. そこで各々の空気塊を特

徴付けるため, ３日間の後方流跡線（トラジェクト

リ）を計算しました. この結果を用いて, 空気塊を発

生源別に３つの大きなカテゴリー（海洋性気塊, 自由

対流圏性気塊, 中国起源気塊）に分類しました. 最も

多く観測されたのは中国起源気塊（全体の62％）で,

自由対流圏性気塊（21％), 海洋性気塊（17％）の順

となりました. 発生源推定のためにいくつかの化学ト

レーサーを用いた解析も行い, トラジェクトリの計算

結果と整合性があることも検証しましたが, ここでは

詳細は省略します.

推定発生源別に分類した空気塊ごとにWSOC組成

を特徴づける上での最初のステップとして, OC全体

でどれだけ水溶性かを示す割合（WSOC/OC比）に

着目しました. WSOC/OC比は非常にシンプルなパ

ラメターですが, 有機エアロゾルの生成過程や吸湿特

性を知る上で重要な手掛かりを提供します（例えば

Miyazaki et al.2006). 第５図に発生源別に分類した

空気塊ごとのWSOC/OC比について, 観測頻度分布

を示します. この図からは空気塊の起源によって

WSOC/OC比の違いが明確であり, 人為起源物質が

支配的な中国起源気塊で最も高い比（0.34±0.13）を

示すことがわかります. 直接放出されたWSOCの寄

与が小さいとすると, これは中国起源気塊でWSOC

の生成がより進んでいることを示唆します. 空気塊の

輸送に伴うWSOCの生成について, より詳細に調べ

るために, バックグラウンド濃度（全データの５パー

センタイル値で定義）からの濃度増分 を考えます.

ここで輸送に伴う空気塊の希釈効果を除くため, 数日

スケールでは光化学反応を受けないCOで規格化す

ることで WSOC/ COという比を考えます. この

WSOC/ CO及びWSOC/OC比が, 光化学反応を

受けた度合いの指標となるO（第４図）と有意な正

の相関を示したことから, WSOCが光化学過程によ

り生成されたことが示唆されました. 人為起源の寄与

が大きい有機エアロゾルで最も水溶性の割合が大き

い, というこの結果をふまえ, WSOC組成の情報を

引き出すために, 同時測定したOCの揮発特性を利用

した解析を行いました.

第４図 観測期間中の(a)WSOC（黒色）と硫酸
塩（灰色), (b)ブラックカーボン（BC）
（黒色）と一酸化炭素（CO）（灰色),
(c)オゾン（O), 及び(d)観測地点での
地上気圧（黒色）と降水量（灰色）の時
系列.

第５図 トラジェクトリで分類した各空気塊にお
けるWSOC/OC比の観測頻度を示すヒ
ストグラム. 推定した発生源別にCH
は中国起源気塊, FT は自由対流圏性気
塊, MRは海洋性気塊を示す.
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５. OC揮発特性によるWSOC組成の特徴づけ

先に述べたように, OCの揮発特性（サーモグラム

のピーク位置など）はWSOC成分の分子量と密接に

関係していることが室内実験により示されました. 観

測された実大気エアロゾル中のWSOC組成を知るた

めには, 揮発温度の関数として測定した有機成分サー

モグラムとWSOCの各時間変動を対応させ, それを

定量的に解釈する必要があります. そこで因子分析の

一種であるPositive Matrix Factorization（PMF）

法（Paatero and Tapper 1994）を用いることによる

統計解析法を考案しました.

PMF法は最小二乗法に基づく因子分析の一つで,

先見情報を必要としません. 観測されたエアロゾル中

の対象成分濃度（ここではWSOCなど）を xとする

と, PMF法では xに対する p個の変数 gの寄与は以

下の式で表されます.

＝ g f ＋e (1)

ここで g は x に寄与する成分の質量濃度（ここでは

OC1, OC2など), f は質量割合, e は残差を示しま

す。PMF法は各測定値 x の不確定性を考慮した関数

Qが最小となるように最適解を計算します.

Q＝ ( －∑g f ) u ⑵

ここで u は測定の不確定性を表します. 従来の因子

分析と異なる点としては, (1)で推定する濃度（g･

f）が負の値にならないよう計算上の強制をかけるこ

とで, より現実的な物理量（ここでは質量濃度）を得

ることができる点などです. 大気化学の研究におい

て, PMF法は観測された空気塊の排出源推定を目的

とする研究で幅広く用いられています. 本論文では,

有機エアロゾル成分の水溶性・揮発性という特性を定

量的に対応させるために, PMF法をWSOCや有機

揮発成分の観測データに適用することを考案しまし

た. 本論文においては高時間分解能により得られた測

定データ数の多さという利点も有効に活用できると考

えたのです.

揮発温度によって定義したOC1, OC2, OC3,

OC4が各々WSOCに対してどの程度寄与しているか

を定量化するため, これらの変数を１セットとし, 計

196セットのデータを用いてPMFモデルによる計

算を行いました. また, OC全体での揮発特性を計

算するため, WSOCと対になる非水溶性有機炭素

（Water-Insoluble Organic Carbon：WIOC＝OC－

WSOC）も考慮に入れました. なお, PMFモデルは

これらの変数をランダムな物理量としては扱わないた

め, PMFモデルでの変数は必ずしも独立した値であ

る必要はありません（Paatero 1997). 第６図にその

計算結果を示します. 最適条件下で３つのファクター

（有機成分群）を抽出しました. 解釈として, まず

ファクター１（F１）はOC1の質量濃度が卓越して

おり, 揮発性が高いという特徴をもつといえます. 同

様にファクター２（F２）は, OC2とOC3の順に濃

度が高いことがわかります. 一方, ファクター３（F

３）はOC4の寄与が支配的, すなわち揮発性の低い

特徴を持つ成分群であると解釈できます. これらの特

徴に基づいてF１を揮発性成分群, F２を中間揮発性

成分群, F３を難揮発性成分群と定義しました.

第７図にPMFによって計算された各ファクターの

WSOC, WIOC濃度への寄与と, その時系列図を示

します. 平均すると, 揮発性成分群はWSOC濃度の

第６図 PMFモデルで計算した３つのファク
ターの濃度プロファイル. ファクター１
（F１), ファク ター２（F２), ファク
ター３（F３）を そ れ ぞ れ 揮 発 性
（LR）・中間揮発性（MR）・難揮発性
（HR）有機成分群と定義した.
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約20％を占めることが明らかになりました. 前述の室

内実験の結果（第３図）で示されたように, 熱・光学

分離法での低温側（300℃以下）で検出される揮発性

成分群は一般的に低分子有機成分と対応しています.

したがって, ここでは低分子有機成分のWSOCへの

寄与が約20％程度であることを示唆しています. これ

は東アジアにおける過去の研究（Kawamura et al.

2003；Simoneit et al.2004）で報告されている低分子

WSOC（分子量がおよそ180以下）の積算割合と整合

的です. ここでの最も重要な結果は, 難揮発性成分群

がWSOC質量濃度の平均約80％を占めたことです.

室内実験の結果と併せて解釈すると, 観測された

WSOCの大部分は分子量の大きい（数百オーダー）

有機成分であることが示唆されました. さらに, この

難揮発性成分群は中国から輸送された人為起源の空気

塊のみならず, 海洋性の清浄な空気塊においても寄与

が大きい（37％）など, 空気塊の起源によらず

WSOCへの寄与が大きいことも明らかになりまし

た. 特に海洋起源の水溶性有機エアロゾルについて

は, この後の研究展開へと繫がる結果でした（Miya-

zaki et al.2010a,b 2011).

本論文のその後の展開として, WSOCをさらに極

性・分子量に応じて自動分類し直接測定するシステム

を製作し, 都市近郊（中国）で観測を行いました. そ

の結果, 上記の難揮発性成分群に対応する, 水溶性の

高分子有機物が排出源から放出された後, 光化学過程

により約半日で質量濃度がおよそ５倍も増大すること

が明らかになりました（第８図）（Miyazaki et al.

2009a). 前述のPMF解析の結果は, 統計学的に得ら

れた数値であるため, 各因子を定義する過程で注意が

必要でした. しかしながら, 各有機成分群の直接測定

を含めたその後の研究により, 本論文における統計解

析の定量的解釈をより確かなものにする結果が得られ

たのです.

本研究で明らかになったWSOCの難揮発性成分に

ついて, その気象学的な意義と重要性について述べま

す. まず, 分子量の大小はエアロゾルの水溶性や表面

張力に影響を及ぼすなど, 有機エアロゾルの雲凝結核

能を評価する上で重要な因子です. 実際, 本研究で得

られたデータから, 有機物を中心とするエアロゾル水

第７図 (a)WSOC及び(b)WIOCについて, 観
測された濃度（obs.）とPMFにより計
算された各ファクターの寄与の時系列.
推定発生源別の空気塊が各々観測された
期間も矢印で示した.

第８図 都市近郊大気における半日スケールでの

OC質量割合の時間変化（Miyazaki et
 

al. 2009a). 縦軸は規格化した濃度, 横
軸は右に進むにつれ光化学反応を伴う時
間進行の程度を示す. 横軸は窒素酸化物
を用いた時間の指標であり, フルスケー
ルは約12時 間 に 対 応 す る . Less-

WSOC, More-WSOCはそれぞれ本稿
での難揮発性成分群, 揮発性成分群に対
応する. 光化学過程に伴って, 分子量の
より大きい水溶性有機エアロゾル
（Less-WSOC）が多く生成されている
ことがわかる.
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溶性成分が雲凝結核能の重要な制御要因であることが

明らかになりました（Kuwata et al. 2008). さら

に, 難揮発性成分は一般に褐色-黒色に近いことが知

られており（Poschl 2003), エアロゾルの放射特性

（特に吸収）にも影響を及ぼすことが考えられます

（Alexander et al.2008). 本論文で示唆されたように

難揮発性成分がWSOCに普遍的に存在するならば,

有機エアロゾルの放射影響を評価する上で重要である

と考えられます. この難揮発性成分を含む有機エアロ

ゾルの具体的な放射影響については, 今後の重要な研

究課題と云えるでしょう.

６. まとめと今後の研究展開

本研究では済州島において, エアロゾル中の

WSOCと有機成分の揮発特性の観測を行い, 室内実

験による揮発特性の情報を基にWSOCの化学組成に

ついての研究を行いました. 有機成分は組成に応じて

揮発温度が異なることに着目し, 揮発特性に基づいた

化学組成を解釈するため, 有機成分の官能基や分子量

に応じたサーモグラムを系統的に取得しました。その

結果, 熱・光学分離法においても有機成分の分子量が

大きいほど, 揮発性が低いことを確認しました.

PMF法を用いて, 観測データから揮発特性に基づく

３つの成分を抽出・定義した結果, 難揮発性成分群が

WSOC質量濃度の平均約80％を占めることが明らか

になりました. この難揮発性成分群は, 空気塊の起源

によらずWSOCへの寄与が大きいことを見出しまし

た. 観測結果と室内実験の結果から, 観測された難揮

発性有機成分の多くには分子量が数百オーダーの極性

有機成分が寄与していることが示唆されました. この

ような有機エアロゾルの揮発特性は, 最近の三次元化

学輸送モデル等において有機エアロゾル生成過程の重

要なスキームとして取り入れられています（Dona-

hue et al.2009；Tsimpidi et al.2010).

人為起源のWSOC組成と生成プロセスを明らかに

する過程で, 同様のプロセスが陸上生態系においても

存在していると確信するに至っています. とりわけ,

陸上生物起源のVOCの放出量は人為起源VOCより

一桁大きいことから, 陸上生態系におけるWSOC生

成の重要性を強く認識するようになりました. 有機エ

アロゾルの水溶性という特性を切り口に,今後は大気-

生態系において有機エアロゾルが炭素・窒素循環に果

たす役割を明らかにしていきたいと考えています. な

かでも大気中に普遍的に存在する窒素など他の元素を

含む成分が, 植生起源の有機エアロゾル生成にどのよ

うに関与するか, 水溶性有機エアロゾルの化学的・物

理的特性をいかに決定づけるかなど, 新たな研究課題

への興味は尽きません. その手段として, 化学的性質

に応じた有機組成のグループ化を「森」に例え, 起

源・生成の情報を多く含む分子レベルの解析を「木」

に例えるならば, 「森」と「木」を同時に眺めること

は, 有機エアロゾルの起源・生成についての全体像を

明らかにしていくために重要です（Miyazaki et al.

2009b). これらを解き明かしていくことで, 生態系

での有機エアロゾルの収支が気候に与える影響および

フィードバックの解明につなげていきたいと考えてい

ます.

また, プロセス研究と併せて大気-生態系を結ぶ有

機エアロゾルを長期的に捉える観測データが必要であ

ると感じています. より大きな視点では, 将来的な平

均気温の変化や陸上の植生・土地利用の変化に伴っ

て, 植生から生成される有機エアロゾルがどのように

変動し, 気候変動に影響するかを正確に理解すること

が重要です. そのような点を視野に入れ, 多くの方々

のお力も拝借しながら, 今後も有機エアロゾルの研究

を展開していきたいと考えています.
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