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図 1 大気エアロゾルの放出・生成プロセスの概略図。発生源から微粒子と
して直接大気へ放出される一次粒子だけでなく、一次粒子と同時に放出され
る窒素酸化物(NOx)、硫黄酸化物(SOx)、揮発性有機ガス(VOC)などの微量ガ
スが、大気中での酸化・光化学反応によって化学変質し、二次的に硝酸塩
(NO3-)、硫酸塩(SO42-)、有機物質(OC)などの粒子態物質となるプロセスの２
つが並存し、互いに影響し合っている。
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PM2.5 is fine liquid or solid particulate matter suspended in the atmosphere, which affects not only human health
but also earth’s environments (e.g., acid rain and global warming). In this paper, we will present an application of big
data analysis to the single particle mass spectrum data obtained from individual several to tens of million PM2.5
particles in Beijing as an example of the application of the big data analysis for PM2.5 chemical characterizations, such
as chemical composition and mixing, size distributions, and their temporal variation and emission sources.

1. はじめに：PM2.5と大気化学について

大気中には、微小な固体粒子や液滴など、一般には“塵”と

呼ばれる粒子状の物質が浮遊している。これらの浮遊物質はエ

アロゾルと呼ばれ、その中でも粒径が 2.5 mm「以下」の微小なも

のは特に PM2.5と呼ばれている。近年の経済発展にともなって、

世界各地で PM2.5 濃度の増加による甚大な大気汚染が発生し

ており（例えば北京市、ニューデリー市など）、人への健康影響

が懸念されている。日本においても、越境大気汚染などの影響

により PM2.5 濃度が一時的に増加する場合が見られ、社会的な

関心が非常に高くなっている。このような健康影響だけでなく、

PM2.5 は地球温暖化問題にも深く関係している。というのも、

PM2.5 を含む大気エアロゾルは、太陽光を直接･間接的に散乱･

反射することで地表への日射量を減少させ、温室効果ガスによ

る温室効果を緩和する働き（冷却効果）を持っているためである。

PM2.5 は人間だけでなく、人間の生存する環境に対しても様々

な影響を与えているといえる。

一括りに「PM2.5」とされることが多い大気エアロゾル粒子であ

るが、その物理･化学的な特性は非常に複雑かつ多様である。

粒径は 1 nm から数 10 mm と 5 桁と広く、またその化学組成も無

機物、金属類、有機物と複雑かつ多様である。物質によって毒

性が異なるように、PM2.5の健康･環境影響の度合いも、PM2.5粒

子の化学組成やそれらの混合具合、粒径や粒子数によって大

きく異なる。このように PM2.5 粒子の化学組成、濃度、それらの

粒径分布などを観測し、状況を明らかにすることは PM2.5 研究

の出発点であるといえる。

しかし、現状把握から一歩進み、どのように PM2.5 を減らすか

という問題解決策を考えようとすれば、これらの基本特性を知る

だけでは不十分である。なぜなら PM2.5粒子には、図 1 に示す

ように様々な発生源から微粒子として直接放出される成分だけ

でなく、ガス状物質が大気中で化学変質することで二次的に粒

子化する成分（二次粒子成分）とがあり、更に複雑なことに、２つ

の成分は互いに大気中で混合していくのである。

「PM2.5 が何からどれだけ大気中に放出され、また大気中でど

のような化学機構でどれだけ生成されるか」といった「大気中で

の化学物質の挙動」を扱う学問分野は、大気化学（Atmospheric
Chemistry）と呼ばれ、PM2.5 は大気化学研究の大きなトピックの

１つである。

本発表では、先端 PM2.5 化学組成測定装置の１つである単

一微粒子質量分析計（ATOFMS）による大気観測によって、数

100 万－数 1000 万個の PM2.5粒子から得られる個別粒子質量

スペクトル「ビッグデータ」を、どのようにデータ解析し、大気化学

研究に活用しているか－について紹介する。そして現在のデー

タ解析法の課題とデータサイエンティストとの協働（協力）の必

要性について述べる。

2. PM2.5とビッグデータ解析

2.1 単一微粒子質量分析計で観測した数１００万～
数１０００万個の個別粒子質量スペクトルを
大気化学の観点から解析する
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筆者らは、「粒子１つ１つの粒径と化学組成を直接測定できる

質量分析計」である単一微粒子質量分析計（ATOFMS）を用い

て、大気中の PM2.5 粒子を連続観測し、その観測データを基に

PM2.5 粒子の化学的性状やその粒径分布、PM2.5 発生源や生

成機構を明らかにする研究を行っている。

単一微粒子質量分析計は、図 2 に示すように微粒子を個別

に１つ１つずつ高強度のパルスレーザー光で蒸発･イオン化さ

せ質量分析する先端エアロゾル化学分析装置である。測定され

た質量スペクトルは、各々の微粒子の化学組成に対応したイオ

ンピークが含まれており、その質量スペクトルを解析することで

各微粒子の詳細な化学組成を知ることができる（図 3）。
単一微粒子質量分析計の特徴は、①有機物･無機物･金属

類など多様な化学成分を一括して、しかも微粒子ごとに測定で

き、また②その測定を連続してその場で高速に行えることである。

不揮発性の金属･無機物質の中には、特定の PM2.5 粒子放出

源の指標となる物質が多くあり、放出源の推定を行う上で非常

に有用である。また放出源に特有の化学物質が、どのような二

次物質と混合しているかという情報から、PM2.5 粒子が大気中で

どのような化学変質を受けたのかを知ることができる。

従来の PM2.5 化学分析手法は、多くの場合に“PM2.5 サンプ

ルを採取し、ラボに持ち帰り化学分析”という Off-Line での分析

であり、化学物質の種類ごとに異なる分析装置が必要であるな

ど、多様な化学物質を同時に連続測定することは容易ではない。

また、これらの化学分析は、多数の PM2.5 粒子の平均的描像を

見るバルク分析でしかない。単一微粒子質量分析計では、

PM2.5粒子１つ１つに対する化学組成測定を行っているため、得

られる情報の種類と量が従来法とは大きく異なっており、PM2.5

粒子に関する新しい知見を得るには好適であるといえる。

しかし、得られるデータ量は莫大となり、大気化学者にとって

そのデータ解析は大きなハードルとなる。例えば PM2.5 濃度が

高い都市域などでは、１時間あたり約１万個の大気エアロゾルを

測定でき、数週間から数ヶ月間の観測を行うと、数 100 万個か

ら数 1000 万個という大量の PM2.5粒子からの質量スペクトルが

得られる。１個の質量スペクトルを１０秒かけて目視で吟味すると

して、１万個の質量スペクトルの検討に必要な時間は１０万秒

（約２８時間）。僅か１時間の大気観測で測定される質量スペクト

ルデータの解析だけで破綻してしまう。ビッグデータ解析が必要

となる。さて、この単一微粒子ビッグデータをどのように大気化

学の観点から解析していくか？

2.2 大気化学者が知りたいこと

まず PM2.5 粒子の化学的性状、粒径分布、それらの時間変

動を知ることが大気化学の議論のスタートラインとなる。加えて

単一微粒子質量分析計では、これらの情報を単一微粒子レベ

ルで連続測定できる。この特徴を生かすために、単一微粒子質

量分析計による観測データの解析では、①各々の PM2.5 粒子

がどのような化学物質から成り、またどのような物質と混合してい

るのか（特定の混合パターンはないか？特定の化学組成を持

つ粒子組成タイプに分類できないか？）、②それらの粒径分布

や粒子数の時間変動はどうなっているか、③それらの時間変動

が気象条件や他の原材料である NOx、SOx、NH3、有機ガス

(VOCs)などの微量ガスとの時間変動と何らかの関係がないか

－などを明らかにするアプローチを採ることが多い。

上記の①－③について大気化学研究の観点から吟味を行う

ためにも、まずは単一微粒子質量分析計で得られた質量スペク

トル“ビッグデータ”を圧縮し、更にそれらを“大気化学データ”

に変換しなくてはならない。

3. ART-2a を用いた個別粒子質量スペクトルビッ
グデータのクラスタリング解析

3.1 クラスタリング解析で粒子組成タイプに分類

まず最初に知りたいことは化学組成であり、加えて観測デー

タを人が直接扱えるデータ量に圧縮するために、個別粒子質量

スペクトルに対してクラスタリング法を適用し、類似した質量スペ

クトル－すなわち類似した化学組成―をもつ PM2.5 粒子群（粒

子組成タイプ）ごとに分類している。個別粒子質量スペクトルデ

ータであるが、図 3 に示すように１つの PM2.5 粒子が、正イオン

と負イオンの質量スペクトル（m/z 1 ~ 500, m/z -1 ~ -500）と粒径、

測定時刻の 4 種類の情報を持つ。

クラスタリング解析のアルゴリズムとして、ART-2a（Adaptive
resonance theory-2a）を用いている [Song 1999]。ART-2a の利

点は、類似性判別の閾値である Vigilance Factor（１が完全に一

致)と学習率である Learning Rate を与えるだけで、先見情報な

しに新しいクラスター（粒子組成タイプ）を追加しながらクラスタリ

ングが行われる点である。この「先見情報なしに」の部分が、大

気化学研究の立場から非常に重要である。というのも大気エア

ロゾルの組成は場所や時間などによって大きく変わるため、デ

ータ解析をしてみないと、どのような粒子組成タイプが何種類あ

るか分からないからである。

最もポピュラーなクラスタリング法である K-Means 法は、計算

速度が高速であるためビッグデータ解析などに広く用いられて

いる。しかし、「クラスタリング解析を行う前に」、最終的に何個の

クラスターに集約させるか決めなくてはならない。適切なクラスタ

ー数の指定が、良いクラスタリングの結果を得るために不可欠

であるが、複雑な自然相手では、事前に決定することは困難で

あり、ビッグデータに対しては尚更である。そのためアルゴリズム

として ART-2a を用いている。

図 2 微粒子１つ１つの粒径と化学組成をその場で連続的に測
定する単一微粒子質量分析計(ATOFMS)の概略図。

図 3 単一微粒子質量分析計によって測定された、1 個の微粒子からの質量
スペクトルの例。質量スペクトルのイオンピークから、微粒子に含まれる化
学組成が分かる。
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図 5 現在行っている ART-2a クラスタリングを用いた北京市での大気観測で取
得した 260.7 万個の個別粒子質量スペクトルデータのデータ解析の流れ。最終
的に 33 粒子組成タイプに集約された。

図 6 260.7 万個の個別粒
子質量スペクトルデータを
クラスタリングした結果。
2653 個のクラスターに分
類され、クラスターに属す
る粒子数が多い順番に示し
てある。赤線はそのクラス
ターまでの粒子で、全粒子
のどの割合を説明出来るか
を示している。ART-2a ク
ラスタリングは Vigilance
Factor 0.8 で Learning
Rate 0.05、繰り返し 20 回
の条件、マッチングの
Vigilance Factor も 0.8 と
し、類似性の判断には規格
化した質量スペクトル同士
の内積を用いている。
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3.2 ART-2a を用いたクラスタリング解析の実際と課題：
北京市での大気観測データの解析を例に

図 4 は 2015 年に中国の北京市で清華大学の研究グループ

と共同で行った大気観測の様子である。室外から大気を吸引し

その吸引大気中に含まれる PM2.5粒子を、実験室内に設置した

単一微粒子質量分析計（ATOFMS）で連続測定した。2015 年

10 月期には 10月 1日から 10月 18日までの 18日間の大気観

測を行い、粒径 100 nm から約 2 mm までの大気エアロゾル

260.7万個の化学組成と粒径を測定した。

測定した個別粒子質量スペクトルデータは、YAADA（Yet
Another ATOFMS Data Analyzer)と呼ばれるオープンソースの

解析ツールを用いて解析している。ART-2a を用いたクラスタリ

ング解析もそのツールの１つとして提供されており、それを利用

している。YAADA は代表的な数値解析ソフトウエアの１つであ

る Matlab 上で動作するため、筆者らは一般的なパーソナルコ

ンピューターを使ってデータ解析を行っている。

図 5 は、データ解析の流れである。まず 260.7 万個の PM2.5

粒子から約 10 万個を選択し、それに対して ART-2a クラスタリ

ング解析を行い、種となる粒子組成タイプ（Seed クラスター）を決

定し、続いて残りの 250.7 万個をこの Seed クラスターにマッチン

グさせて、全粒子を分類している。本来ならば、260.7 万個の全

粒子データに対して直接 ART-2a を行うべきであるが実現して

いない。またマッチングの過程では、ART-2a のように新たなクラ

スターを追加することはなく Seed クラスターは固定されたままで

ある。260.7 万個の全粒子データに対して直接 ART-2a クラスタ

リングが適用できない理由であるが、それはメモリの制限のため

である。ART-2a の計算速度を向上させるため、全粒子の質量

スペクトルデータを行列データとしてメモリ上に置き、それに対し

て各粒子の質量スペクトルの類似性をチェックしている。この行

列計算を行うために必

要なメモリが制約となり、

8-16GB のメモリを装備

した PCでも約 10万個

(配列数 103 x 105)が
ART-2a クラスタリン

グの限界となっている。

10 万個の粒子デ

ータは 260.7 万個の粒

子データの約 3.8%でし

かない。もし 1000～
2000 万個の粒子デー

タの解析をしようとすれば、

わずかに全体の 0.5~1%でしかない。主要な粒子組成タイプの

探索などの限られた解析用途には問題ないだろう。しかし、粒

子数は少ないが特徴的な粒子組成タイプについての詳細解析

などを行う場合には、全体のわずか数%以下の粒子群から得ら

れた粒子組成タイプ（Seed クラスター）の妥当性や代表性に疑

問符が付く。大きな課題の１つである。

図 6 は、北京市で 2015 年 10 月期に観測した PM2.5粒子の

260.7 万個に対して行ったクラスタリングの結果である。2653 種

類のクラスターに分類されたが、その分布は典型的な Long Tail
型であることが分かる。上位 100 クラスターの粒子組成タイプで

全粒子の約 70％を説明でき、上位 500 クラスターで、99％を説

明できていた。本観測データの解析では、全粒子の 90％を説

明できる上位 230 クラスターに注目し、残りの 10％に属する

PM2.5 粒子は“231 番目のクラスター”のメンバーとして扱い、更

にデータ解析を進めた。

3.3 クラスタリングにおける数学的な重要さと大気化学
的な重要さの違い

これまでの単一微粒子質量分析計による PM2.5 粒子の大気

観測の経験から、1 ヶ月程度の観測であれば概ね 20-50 種類の

組成タイプで全粒子の 90－95％程度を説明できる場合が殆ど

である。Vigilance Factor（類似性判断の閾値）を小さく値に設定

し ART-2a クラスタリングを行えば、20-50 種類のクラスターに集

約させることは可能である。しかし、Vigilance Factor を小さな値

に設定することは、各質量スペクトルに見られる“強度が高い主

要なイオンピークのパターン”だけに注目してクラスタリングを行

うことであり、｢イオン強度が低いが大気化学的な見地から非常

に重要であるイオンピーク（化学組成）の情報｣を見逃してしまう

ことになる。主要な粒子組成タイプを知るなどの目的には十分

な解析アプローチかもしれない。しかし、これでは微粒子１個ご

とに多様な化学物質を一括して測定でき、非常に豊富な化学

情報を与えてくれる個別粒子組成測定のメリットを十分に活用

できない。質量スペクトルに含まれるイオンピークの単なる強度

図 4 清華大学（北京市）での単一微粒子質量分析計（ATOFMS）による
大気観測（左）。実験室からの眺め（右）。
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図 7 2015 年 10 月期に北京市で行った大気観測で得られた PM2.5単一微
粒子化学組成とその時間変動。30 分ごとの値。33 の粒子組成タイプに区
分された。上図は各 30 分ごとに測定された粒子の個数の変動であり、下
図は各時間における各粒子組成タイプの寄与比。

高濃度 PM2.5: 120  ~ 150 mg/m
3

（数学的な重要さ）と、大気化学を議論する上での重要さ（大気

化学的な重要さ）とが異なるためである。

このような詳細な化学情報のロスを避けるために、現在のデ

ータ解析では、ART-2a によるクラスタリングは「人が直接扱えて、

化学情報をロスしない程度のクラスター数にデータ圧縮」の手

段と割り切って利用している。続いて、解析者がデータ解析の

目的や状況い応じて、各クラスターの各イオンピーク（化学物

質）の強度を“頭の中”で重み付けしながら、時間変動や粒径分

布の類似性も考慮に入れながら、更に分類を進めている。“頭

の中”で重み付けする方法は、観測データの内容や解析目的

の違いに応じて容易に重み付けを変更できフレキシブルではあ

るものの、分類ルールや重み付けの基準が曖昧になったり、別

のデータ解析に活用するために再利用できないなどの問題が

ある。これも解決すべき課題の１つである。

時間変動や粒径分布も勘案しながら、人による更なる分類に

よって 230 クラスターは 32 の粒子組成タイプにグループ化され

た。231 番目以降の全てのクラスターを１つの“その他の粒子組

成タイプ”として扱い、合計 33 の粒子組成タイプに対して、大気

化学的な見地からの解析を進めた。

3.4 北京市における PM2.5 粒子の化学組成･粒径分布
その時間変動

最終的に得られた 33 粒子組成タイプごとに粒径分布や時間

変動について解析した結果が図 7 と 8 である。

10 月 3 日から 8 日まで、北京市では PM2.5質量濃度が 120-
150 mg/m3に達する PM2.5大気汚染に見舞われた（日本の環境

基準は 1 年平均 15 mg/m3 以下かつ 1 日平均 35 mg/m3）。

PM2.5 濃度の増加に対応して、単一微粒子質量分析計で測定

された粒子数も増加していることが分かる。まず、どのような化学

組成を持った粒子組成タイプが増減しているかい注目してみる。

PM2.5 濃度が高い場合には、有機物質を多く含むタイプ（OC タ

イプ）と元素状炭素を多く含むタイプ(EC タイプ)が増えているこ

とが分かる。一方、PM2.5濃度が低い 10月 9日－11日では、バ

イマス燃焼あるいは石炭燃焼の指標であるカリウム（K）を含む

粒子タイプの寄与比が大きくなっていることが分かる。これらの

結果から、高い PM2.5 濃度現象は、低濃度時とは異なる PM2.5

放出源や生成機構によ

って生起されている可

能性が見て取れる。高

い PM2.5 濃度発生時を

更に詳細に見ると、前半

(10/3-10/5)と後半 (10/6-
10/8)で、粒子組成タイ

プの寄与比が変わって

いることが分かる。これは高い PM2.5 濃度が出現する場合にお

いても、少なくとも２つの PM2.5発生機構が存在していることを示

唆する。また図 8 はそれぞれの組成タイプの粒径分布である。

300 nm 以下の粒径において元素状炭素を多く含むタイプ(EC
タイプ)や有機物質を多く含むタイプ（OC タイプ）の割合が多く、

これらの粒子タイプは大気中での滞留時間が比較的短く、観測

地点に近い場所で放出された粒子であることを示唆している。

ごく初歩的なデータ解析からでも、以上のように PM2.5の放出

源や生成機構について様々な情報を得られることからも、多様

な化学成分を１つ１つの粒子ごとに連続測定するメリット、ならび

に個別粒子質量スペクトルビッグデータが持つ化学情報の豊富

さが分かる。更に詳細な個別粒子質量スペクトルビッグデータ

の解析に加えて、気象データや PM2.5 の原料物質の１つである

大気微量ガス成分の濃度変動などと比較･検討することで、更

に PM2.5放出源や生成機構について理解が進むと期待される。

大気化学研究のフェーズである。

4. 今後の課題：データ科学者との協働の必要性

単一微粒子質量分析計による PM2.5 粒子大気観測で得られ

る“ビッグデータ”である個別粒子質量スペクトルデータを、大気

化学者がどのようにデータ解析しているか紹介した。その過程

は質量スペクトルビッグデータから、いかにして大気化学の議論

に必要な情報を抽出し、また大気化学研究者が直接解析でき

るデータ量にまで圧縮するか－という点に集約できるかと思う。

本文中でもいくつかの課題を挙げたが、まとめると

①先見情報なしに数 100～数 1000万個の個別粒子質量スペ

クトルを直接クラスタリングできる手法がない

②強度は弱いが、大気化学的に重要なイオンピークに関する

情報を保持しながらクラスタリングを行う手法が欲しい

③以上のビッグデータ処理･解析が一般の大気化学研究者で

も行えるよう、ツールの整備が必要

になるかと思う。

これらは Long Tail 型ビッグデータのための新しいクラスタリン

グ手法の開発やツール開発など含んでおり、データサイエンテ

ィストとの協働なしには解決できない事柄ばかりである！
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