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1 はじめに 

 ハイボリュームエアサンプラーとシリカ繊維濾紙を用いると、大気中に含まれるエアロゾルの一週間程度の連続採取

が可能である。その濾紙をPIXEによって分析することにより、エアロゾル中に含まれる多数の元素の濃度を知ること

ができる。さらにエアロゾルには天然の放射性元素、210Pbおよび7Be、原発事故等による人為的な放射性同位元素

134Csと137Cs、110mAgなどが検出可能な程度含まれていることがあり、ゲルマニウム半導体検出器で濾紙を測定する

ことにより定量できる。エアロゾル自体の質量は、採集前後の濾紙の湿度をそろえて精密天秤で測定することによって

得られる。NOAA Hysplitなどの、誰にも自由に使用できる流跡線分析システムがweb上に複数公開されているので、

エアロゾルを採取した当時の大気の流れを知ることもできる。

流跡線分析システムは、過去の気象データを元にして当時

の大気の流れを計算するものである。このようにしてエアロ

ゾルを継続的に採取分析することにより、大量のデータが

得られる。これを用いて我々は今までいくつかの報告を行

った1-6。原発事故に関するものを含め、興味ある情報を引

き出すことができた。しかしながら、大量のデータに埋もれる

多くの有用な情報を取りこぼしている可能性が高い。そこで、

今回は、多くのデータの相互関係を定量的に明らかにして、

その全貌を把握したり、予想外の興味ある情報を引き出し

たりすることを試みた。 

 210Pbは、空気中のラドンガス（222Rn）が何回か壊変するこ

とによって生じる核種である。ラドンガスは、岩石や土壌中

の238Uが何回か壊変することによって生じる。海面からの放

出は少なく、主として陸域が発生源と考えられている7。ラド

ンガスが壊変するとごく短時間にエアロゾル表面に吸着す

ると考えられている8。従って、210Pbは大陸上空を長時間 

浮遊する粒径の小さいエアロゾルに多く吸着されていると  
図1. 2015年6月に137Csが飛んできたときの流跡
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考えられる。一方7Beは上空で宇宙線が大気中の酸素や窒素に衝突することによって生じると言われている9。長崎大

学で採集したエアロゾルに含まれる210Pbと7Beの濃度には正の相関が見出されている1。 

福島第一原発事故以降は、長崎大学に飛来するエアロゾルから事故由来の放射性核種134Csと137Cs、110mAgが

検出されるようになった2-6。これは、当該事故の影響が1000 km以上離れた地域に及んでいることをはっきりと示して

いた。事故発生直後の2011年4月に検出されたときには、流跡線分析により、福島第一原子力発電所上空から長崎

の観測地に向かう大気の流れがあったことが示された2。しかしながら、以後の検出では、大気の流れの多くが朝鮮半

島方面からのものと見られた（図1） 5。これらのうち、134Cs が検出できたものについては、134Csと137Csの比率から、福

島第一原子力発電所事故由来であるとみられる5。このことは、事故発生直後を除いて、一旦地上に降り注いだエアロ

ゾルが再浮遊して飛来することが日常的であったことを示している。事故由来の放射性核種は2016年8月以降検出さ

れなくなったが、137Csは地上の蘚苔類などに残存している。 

PIXEで測定された各元素の濃度と210Pb、7Be の濃度は大きな季節変動を示し、互いに類似しているものがある

が、異なったものもあり、単にエアロゾル質量の増減に連動しているとか、210Pbの濃度に連動しているとかは言えない。

今までの分析ではその特徴を充分抽出できたとは言い難い1-6。 

  

2 材料と方法 

2013年から2017年にかけて大気中浮遊物（エアゾロル）の採取を行い、エアロゾルに含まれる安定元素、放射性

核種の濃度、エアロゾルの質量を測定し、大気の流れも含めた相互関係を調べた。 

2.1 試料採取 

エアゾロルの採取には，ハイボリュームエアサンプラー柴田科学製AH600-F（吸収流量：700 L/min、1週間積算

流量：約7000 m3）とアドバンテック QR-100 シリカ繊維濾紙（捕集効率：99.99%、0.3 µmDop%） 203 × 254 mm

を用いた。試料採取は、長崎大学（北緯32.785701°東経129.86479°）で行った。試料はほぼ1週間にわたって採取

した。採取後サンプルから4分の3を切り分け、放射能測定のための試料とした。残りの4分の1のうち、一部（3 cm × 3 

cm）を、PIXEによる元素分析用に使用し、残りは予備試料として保管した。 

2.2 測定方法 

エアロゾルの質量は、エアロゾル採取後の濾紙の質量から、エアロゾル採取前の濾紙の質量を差し引いて求めた。

なお、濾紙は吸湿性があるため、質量は、除湿機能付きのデシケーター（サンプラテックオートデシケーターAM-3型）

で水分を取り除いたのち測定した。測定には、風防に帯電防止用の導電性ガラスを採用した分析用電子天秤（精度

0.0001g）を用いた。 

放射能の測定は、ガンマエックス型ゲルマニウム半導体検出器を用いて行った。濾紙をポリエチレンラップに包み、

金型に入れてからプレス器で円盤状に成形したのち軟膏容器（U-9容器と同型のもの）に入れて測定した。 

元素分析は、エアロゾルを捕集したシリカ繊維濾紙について、仁科記念サイクロトロンセンター（NMCC）において

PIXEで行った。 

2.3 海水に多数含まれる元素の濃度補正 

エアロゾル中のS、K、Ca、Br、Srの濃度については、海塩成分を差し引いた値を推定した。海塩の量は、Naは全

量が海塩の成分であると仮定して、各元素の海塩成分を各元素の海水中平均濃度から推定した。このようにして求め

た濃度をnss-Sなどと書いて示すことにする。 

2.4 流跡線解析 

参考文献2と同様の方法により、NOAAのweb site (http://ready.arl.noaa.gov/HYSPLIT.php) により、流跡線

解析を行った。 

3 結果 

3.1 210Pbと7Beの関係 

図2、3に示すように、210Pbと7Beには強い相関があるが、全く同じにはならない。冬場は濃度が高いが図4に示すよう
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に相関が弱い
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3.3 Fe、nss-Ca、Ti、Mn、Co、nss-Srの動き 

 PIXEによってエアロゾル中から検出された元素のうち、Fe、nss-Ca、Ti、Mn、Co、nss-Sr は、その濃度は異な

るものの、その動きはほとんどおなじであった（図5～7）。これらの元素濃度の動きは210Pbの動きとは異なる（図8）。

Fe、nss-Ca、Ti、Mn、Co、nss-Srは土壌起源10と言われていることと符合する。 

 

 

 

  

図5. エアロゾル中のnss-CaとTiの濃度の変化をFeと比較。横軸は試料の採取日、縦軸

は吸引した空気量あたりの濃度。 
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図6. エアロゾル中のMnとCoの濃度の変化をFeと比較。横軸は試料の採取日、縦軸は吸引した空気量あた

りの濃度。 
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図7. エアロゾル中のnss-Srの濃度の変化をFe

と比較。横軸は試料の採取日、縦軸は吸引した

空気量あたりの濃度。 

図8.エアロゾル中の210Pbの放射能濃度とFeの濃度の

変化を比較。横軸は試料の採取日、縦軸は吸引した

空気量あたりの濃度。両者の動きはかなり異なる。Feと

強い相関のある、nss-Ca、Ti、Mn、Co、nss-Srについ

ても、Feと同様、210Pbと異なる動きをする。 
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図10.エアロゾル中のFeとBrの濃度の変化を比較。

横軸は試料の採取日、縦軸は吸引した空気量あたり

の濃度。両者の動きは異なる。Brは、Fe、nss-Ca、

Ti、Mn、Co、nss-Srなどの土壌起源と考えられる元

素と異なった起源を持つと考えられる。 

図9.Feのピーク時の流跡線。朝鮮半島経由の流

跡線は、2014/5/28～6/4 以外で見られるが、本

州や東九州経由の流跡線も見られる。 

2015/5/27～6/4

2015/10/22～10/30

2017/4/18～4/24

2017/5/1～5/9
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Feは2014/5/28～6/4、2015/10/23～10/30、2017/4/18～4/24、2017/5/1～5/9 に大きなピークがある。朝鮮半島

経由の流跡線は、2014/5/28～6/4 以外で見られるが、本州や東九州経由の流跡線も見られる。従って流跡線から

は由来がはっきりしない（図9）。 
210PbはFeなどと動きが一致しない。210Pbは陸域由来であり、大陸奥地由来のエアロゾルに多く含まれると考えら

れるが、Feなどは違うのであろう。  

3.4 Brのピークと流跡線 

Brの大きなピークは2015/1/22～29、 2015/10/23～30、2017/3/13～21に見られた。2015/10/23～30のピ

ークはFeと重なるが他は重ならない（図10）。Brのピーク時の流跡線は、いずれも中国東北部、モンゴル方

面から朝鮮半島を経由している（図11）。210Pbと弱い相関はあるが、パターンは明らかに異なっているから、

起源は完全に同じではない（図12）。陸域起源である210Pbとの相関があることも、大陸奥地の起源というこ

とと一致している。 

 

3.5 Pb、Znのピークと流跡線 

PbとZnの時間変動はよく似ている（相関係数0.90）が、濃度が高くなるとPb/Znの比率が高くなる傾向が

ある（図13）。Pb/Zn比は大陸起源で大きいとする多数の文献がある。PbあるいはZnとBrとの相関は0.50、

0.41と強くないが、ピーク時が一致していることがあり、ピーク時が異なっていてもピーク時の流跡線は似

ている（図14）。 

3.6 Ni、Vのピークと流跡線 

FeとNi、V、210Pb の時間変動はそれぞれ違う。Ni、V、210Pb の時間変動を図15に、Ni、V、Feの時間変動を図

16に示す。Ni、Vは重油起源10といわれている。Niのピーク時の流跡線を図17に示す。2015年9月と2016年8月のピ

ーク時は、大陸からの大気ではない。Vのピーク時の流跡線を図18に示す。2015年8月始めのピーク時は、国内およ

び台湾以外は通っておらず、5月には台湾を通っていない。海上の船舶や長崎付近からの重油由来であるかもしれ

ない。Vは陸域起源の210Pbと負の相関がある。2015年7月末8月始めには、Cu、nss-Sのピークも見られる。nss-Sの

ピークがある2014/8/21～26の流跡線は、陸域を通っていない。Cu、nss-Sについても、海上の船舶などや長崎付近

からのものである可能性がある。 

 
 

2015/1/21～1/29 2015/10/22～10/30 2017/3/13～3/21 
 
図11. Brのピーク時の流跡線。いずれも中国東北部、モンゴル方面から朝鮮半島を経由しているから、この方

面からの大気にBrが多く含まれていると考えられる。 
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図12.エアロゾル中の210Pbの放射能濃度とBr

の濃度の変化を比較。横軸は試料の採取日、

縦軸は吸引した空気量あたりの濃度。両者には

弱い相関があるが、動きは異なる。Brは、210Pb 

と異なった起源を持つと考えられる。 

 

図13. エアロゾル中のPbとZnの濃度の変化を比

較。横時間変動はよく似ている(相関係数0.90)が、

濃度が高くなるとPb/Znの比率が高くなる傾向があ

る。 
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4 考察 

Fe、nss-Ca、Ti、Mn、Co、nss-Srは、土壌起源と言われることと符合して、その濃度の時間的変動はほとんど同じ

であることが示された。このことは、PIXEによる元素分析の精度がよいことを示している。これらの6元素の濃度の時間

的変動は210Pbとは異なり、7Beとの相関のほうが強い。210Pbは海洋からはほとんど発生せず、陸域においてラドンの

壊変により発生すると、エアロゾル表面に吸着されて運ばれることがわかっている8。したがって、大陸などの遠方から

運ばれる質量あたりの表面積が大きい微小なエアロゾルに多く含まれているものと考えられる。採集地近くの土壌から

舞い上がって飛来する大きなエアロゾルは210Pbが多く含まれておらず、地面のごく表面に堆積した半減期の短い

7Beとともに風で巻き上げられてくると考えれば7Beとの相関が説明できる。さらに、Br、Pb、Znを多く含んだ遠方から

運ばれた非土壌起源のものを多く含むエアロゾルやそれらが地表に堆積して再浮遊した物では、210Pbを多く含むが

7Beは減衰していると考えられる。210Pbと7Beの経時的変化はよく似ているが安定元素と関係して、違いがあることが

わかる。 

Zn、Pb、Brは、流跡線解析から判断して、北西方面の大陸奥地から飛来していると考えられ、これらの濃度と

210Pbの濃度に相関があることは、大陸などの遠方から運ばれる微小なエアロゾルに多く含まれているとする推測と符

合する。 

PbとZnの時間変動はきわめてよく一致しているため、何らかの決まった化合物か混合物が起源である可能性が強

い。確かに、濃度が高くなるとPb/Znの比率が高くなる傾向はあるが、流跡線解析も含めて考慮すれば、多くの文献

にあるように、Pb/Zn比は大陸起源で大きいと判断するのは、少なくとも試料採集地点である長崎市付近においては、

無理があると考える。Pb/Znの比率の濃度依存性は、両元素の振る舞い方の違いと発生源からの距離などによって起

こりうることと考える。 

BrはPbとZnとは変動パターンが同じではなく、起源が微妙に異なると考えられる。 

Ni､V、Cu、nss-Sは、他の元素とはあまり関係無しに飛来してくる傾向がある。大気が海域を通り、試料採取地点

付近以外の陸域を通っていないときも飛来しているので、海域あるいは試料採集地点付近の突発的なできごとによっ

て飛来すると考える。 

  

 
2014/11/5～13 2015/10/22～30 2016/12/4～12 2017/3/13～21 

 
図14. PbとZnがピーク時の流跡線。2015/10/22～30、2017/3/13～21は、Brのピークとして既出。Brのピー

ク時同様、大陸、朝鮮半島方面を通っている。 

NMCC共同利用研究成果報文集24（2017）

77



 

 

  

 

図15. エアロゾル中の210PbとNi、Vの濃度の変化

の比較。変動はそれぞれ異なっている。 

 

図16. エアロゾル中のFeとNi、Vの濃度の変化を

比較。変動はそれぞれ異なっている。 
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図17. Niのピーク時の流跡線。2015/9/17～25, 2016/8/15～23は、大陸からの大気ではない。 

2015 /5/21～5/29 2015/9/17～9/25 2016/8/15～8/23

図18. Vのピーク時の流跡線。2015/7/30～8/9は、大陸を通っていない。 2015/5/13～21は、台湾を通って

いない。 

2015/5/13～5/21 2015/7/30～8/9
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Abstract 
Concentrations of stable and radioactive elements in aerosol collected in Nagasaki City were 

measured from 2013 to 2017. The stable elements were measured with particle induced X-ray emission 

(PIXE) at NMCC (Nishina Memorial Cyclotron Center, Japan). The radioactive elements were measured 

with a gamma-X type germanium radiation detector at Nagasaki University. 

Fluctuations of Fe, Ca, Ti, Mn, Co and Sr concentrations almost synchronized with each other. 

It is said that these six elements are basic soil component and the contents should be synchronized. If so, 

the synchronization demonstrated the accuracy of PIXE measurements. 
210Pb showed different fluctuation pattern from the six elements and more positively correlated 

with Br, Pb and Zn than the six elements. 210Pb is a disintegration product of radon and the origin is 

land area. When the concentrations of Br, Pb and Zn were high, the air trajectories calculated at the 

NOAA Hysplit web site showed that the air came from north-west Eurasia, namely, Mongolia, Northeast 

China and Korea. Newly generated radon disintegration products are said easily adhere to fine aerosol 

particles. Therefore, fine aerosol particles floating for a long time and transported long distances from 

the depth of Eurasia should contain large amount of 210Pb, and it account for the correlation of 210Pb, Br, 

Pb and Zn. 

Concentrations of Pb and Zn were strongly correlated with each other and Pb and Zn were 

strongly possible to be originated from some fixed compound or mixture material. 

Fluctuations of Ni, V, Cu and S tend to be independent from other elements. Even when the air 

did not come from distant land area, the concentrations of Ni, V, Cu and S became high. Therefore, 

origins of the elements were possible to be somethings on the sea area or neighborhood of the sampling 

point. 
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