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１ 緒言 

 

近年大気粒子状物質の健康影響が懸念されている1-2）がいまだにその挙動は明らかにされていない。我々の

研究グループは、降水や霧水の汚染化・酸性化機構を検討してきたが、その中で秋田八幡平において採集し

た霧水中の不溶性成分について、1977年に盛岡に飛来した黄砂試料及び黄土試料とそれらの元素成分を比較

検討してきた。その結果、黄砂と似た組成比をもつサンプル採集時の空気塊をたどると主に中国大陸及び朝

鮮半島付近を通って輸送されてきており、黄土と似た組成比をもつサンプルの場合の空気塊は主に朝鮮半島

付近を通って輸送されてきたことがわかってきている3-5)。しかしこの霧水中の不溶性成分とイオン成分との

関係でまだ未解明な点が多いため、霧の汚染物質になるとされるPMを霧と同時に採集することで霧の汚染化

機構におけるPMの挙動についてさらに検討を行ってきた。 

これまでの我々の研究により、清浄と思われる国立公園内の秋田八幡平で採集した PMの元素成分の中で、

Alと Siの発生源は PM fine(粒径が 2.5µm以下の粒子)、PM coarse(粒径が 2.5-10µmの粒子)ともに土壌で

あり、Kの発生源は PM fineではバイオマス燃焼、PM coarseでは土壌であることがわかった。しかし、採

集した PMサンプル数が少ない等の理由によりこれらの元素成分の発生源を特定するには不十分であり、ま

た発生源が特定されていない元素成分が多い。 
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そこで本研究では、秋田八幡平で採集した PMについて荷電粒子励起 X線放射分析(PIXE)法を用いて多元

素同時分析を行い、元素成分の発生源について検討した。 

２ 実験 

 

 大気粒子状物質(PM)の採集は、2004-2005 年の

6-9月に秋田八幡平高原ホテル(39°58’ N、140°48’ 

E、960m a.s.l.)で行った(Fig.1)。 

PMは PMサンプラー(紀本電子工業(株)製、PM 

2.5/10 DX)を用いて 2.5µm以下の粒子(PM fine)と

2.5-10µmの粒子(PM coarse)に分粒して採集した。 

大気粒子状物質(PM)を採集した後のフィルター

は岩手県滝沢村にある日本アイソトープ協会仁科

記念サイクロトロンセンター(NMCC)にある荷電

粒子励起 X 線放射(PIXE)分析装置を用いて元素分

析を行った。 

 

３ 結果と考察 

 

3.1 PM fine と PM coarse の平均元素濃度と S/K 比による元素の

本研究ではPIXEで測定できた元素成分について、全粒子(=

10ngm-3以上となる成分を高濃度成分(S, Si, K, Al, Ca, Na, Fe,

分(Ti, Mn, V, Cr, Ni, Cu, Zn, Pb, As, Se) を微量成分とした。

Fig.2から、PM fineとPM coarseでは主要となる元素が異なっ

ることが確認できた。すなわちPM fineではSがめだって高濃

の約 75％を占めていた。一方、高濃度成分側ではSとK

を除く成分においてPM coarseのほうで濃度が高いが、

微量成分側ではTiを除く成分においてPM fineのほう

が濃度が高いことが分かる。ここで、PM fineでSが特

に高濃度であったことに注目した。Jarkkoらによって

Fineサイズの粒子においてSは主に化石燃料燃焼起源

であり、Kは焼畑や野焼のような人工的火災と自然の森

林火災が主な起源であること、さらに、S/K比はバイオ

マス燃焼エアロゾル中の硫酸化合物 (例えば

(NH4)HSO4、(NH4)2SO4など)の蓄積比の指標となる6)

ことが報告されている。そのS/K比の値の大きさからバイオ

マス燃焼の起源を特定することが可能である。バイオマス燃

焼には先ほど述べたように化石燃料燃焼と、焼畑・野焼や森林
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Fig.1 PM採集地点 (960m a.s.l.) 

起源 

 PM fine + PM coarse)において、その濃度が

 Cl, Mg)、全粒子濃度が 10ngm-3以下となる成

 

ていることがわかり、粒径により組成が異な

度であり、PIXE分析で測定された全元素濃度

火災があり、
Emmaらによって 

Fig.2 PMの平均元素濃度 



焼畑地域でのS/K比が 0.1 未満であることが

報告されている7)。これらのことをふまえ、

秋田八幡平で採集したPMについて、S/Kを用

いてバイオマス燃焼の影響の大きさ・起源を

検討した。 

Fig.3に秋田八幡平で採集した PMの S/K

比を、S/K 比が 0.1 未満となる焼畑(K-rich)

の範囲と 0.1 以上となる化石燃料燃焼

(S-rich)の範囲とともに示す。Fig.3より、S/K

比は PM fineにおいて全てのイベントで 0.1

を大きく上回る値を示しており、バイオマス

燃焼の発生源として、焼畑・森林火災の影響

化石燃料燃焼による影響が大きいことがわかった。また、PM

を示すことから、化石燃料燃焼の影響が大きいといえる。しか

coarseには化石燃料燃焼以外の起源があることが考えられる

よりも

 
3.2 濃縮係数(EF 値)と PM中の元素の起源 

  S以外の元素成分について起源を評価するため、Thomasら

数(EF値 = Enrichment Factor)がある8-14)。EF値は次式で定

この計算式において分子は採集したPM中の評価したい元素E

を、分母は地殻存在度とよばれる地殻中の元素Eと参照元素R

る元素はAl、Fe、Si、Mg、Caなど数元素のうちから選ばれる

地殻サンプルによる変動を考慮に入れると 10以下

となるものは地殻を主とする自然発生源の元素で

あり、10 以上となるものは人為発生源の元素であ

ると評価される10-14)。EF値は一般に空気中に浮遊

する全微粒子について評価される10)ため、本研究で

は全粒子をPM10(= PM fine + PM coarse)として

評価した。Fig.4に、（１）式より得られたPM2.5(= 

PM fine)とPM10(= PM fine + PM coarse)のEF値

を示す。 

・・・（１）
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 coarseでも全てのイベントで 0.1を上回る値

し、PM fineよりも値が小さいことから、PM 

。 

Fig.3 PM fine と PM coarse の S/K比 

多くの研究者が用いている方法として濃縮係

義される。 

と地殻を主な起源とする参照元素Rの濃度の比

の濃度関係を示す。参照元素Rとして用いられ
10-14)。通常（１）式により得られたEF値が、
Fig.4 PM2.5 と PM10の EF値 



本研究では、参照元素に全イベントで検出できた高濃度成分であるFeを用いた。Fig.4 より、ほとんどの元

素でPM2.5のほうで高いEF値を示していたことから、粒径の小さい粒子のほうが人為的な影響が大きいこと

が確認できる。PM10 濃度が 10ngm-3以下である微量成分側では、Ti、Mn、Vを除くほとんどの成分でEF

値＞10となり、これらの元素(Cr, Ni, Cu, Zn, Pb, As, Se)では、人為的な影響が大きいといえる。従って、清

浄と思われる八幡平で採集されたPMでも、微量成分においては人為的な影響が大きいことがわかった。 

 
3.3 微量成分の主な発生源 

Table.1 人為成分の主な発生源8-10,15)

元素  発生源 
Pb 自動車の排気ガス、金属精錬、石炭燃料の焼却 
Se 石炭燃焼、自動車の排気ガス 
Zn 自動車の排気ガス、非鉄精錬 
As 石炭燃焼、自動車の排気ガス、非鉄精錬 
Cu 燃料燃焼、自動車の排気ガス、金属精錬 
Cr 石炭燃焼、汚水・汚泥の焼却 
Ni 石炭燃焼、金属精錬 

 
微量成分についてさらに詳細にその起源を検討した。Fig.4で示した、PM10濃度が 10ngm-3以下となる微

量成分側で、主に人為発生源と考えられた元素の一般に知られている発生源を、PM10 のEF値が高い順に

Table.1に示す。Table.1から、全体として石油や石炭といった化石燃料の燃焼によりこれらの元素が発生し

ていることがわかる。このことから、微量成分の人為発生源としては主に化石燃料燃焼や金属精錬が考えら

れる。 

 
3.4 空気塊の輸送経路 

ここまでの議論で、Sは PMに多く含まれ、S/K比から特に PM fineにおいて化石燃料燃焼の影響が大きい

ことがわかり、また EF値からは全粒子(PM fine＋PM coarse)としても化石燃料燃焼の影響があることがわ

かった。そこで S/K比と EF値の両方で、それぞれ化石燃料燃焼の影響が特に強いと考えられるイベントの

空気塊の輸送経路（72h後退流跡線解析）を検討した。 

Fig.5 a)には PM2.5(= PM fine)において S/K比＞10となるイベントの空気塊の輸送経路を、Fig.5 b)には

PM10 において EF 値＞100 となるイベントの空気塊の輸送経路を示す。必ずこの二つの条件が満たされる

わけではないが、各イベントでこの二つの条件が満たされる場合、つまり S/K比＞10となり、かつ EF値＞

100となるイベント(太い破線で示す)が多い。これを見ると化石燃料燃焼の影響が大きいと考えられるイベン

トでは、空気塊が中国大陸や朝鮮半島方面から輸送されていたことがわかる。従って、化石燃料燃焼は、秋

田八幡平近郊も多少考えられるが主に中国大陸や朝鮮半島で発生したものが八幡平の清浄と思われる大気に

も含まれるものと考えられる。 
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a)      b) 

 

Fig.5 空気塊の輸送経路 (72h 後退流跡線解析) 

a) S/K 比＞10 となるイベント 

 b) EF 値＞100 となるイベント 

 
４ 結論 

 

1. PM中には Sが高濃度に存在し、S/K比の解析から、この Sは PM fineではバイオマス燃焼としての化石

燃料燃焼による影響が大きいことが確認できた。 

2. EF値から、化石燃料燃焼の影響が高濃度成分（S, Si, K, Al, Ca, Na, Fe, Cl, Mg）では小さいが、微量成

分（Ti, Mn, V, Cr, Ni, Cu, Zn, Pb, As, Se）では大きいことが確認できた。 

3. 化石燃料燃焼の発生源は、流跡線解析により中国大陸や朝鮮半島によるものと考えられた。 
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Abstract
         Particulate matter (PM) samples were collected hill side at Hachimantai Mountain range in northern Japan. 

The element content of PM were determined by PIXE method. Concentration of S was highest in each element in PM 

fine. From the analysis of S/K ratio, it was suggested that the main origin of S in PM fine was fossil fuel combustion. 

More over, from EF value analysis, influences of fossil fuel combustion were higher in trace elements than in major 

elements. Because the air mass containing PM was transported mainly from Chinese Continent and the Korean 

Peninsula by the 72-h back trajectory analysis, it is thought that emission source of fossil fuel combustion is in Chinese 

Continent and the Korean Peninsula. 
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