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研究成果の概要（和文）：大気汚染物質の高時間分解観測が可能な分析システムを自由対流圏高度に位置する富
士山頂で稼働させ、粒子状硝酸イオンと硫酸イオンの観測データを得た。富士山頂に流入した気塊をアジア大陸
経由（A）、東シナ海経由（B）、太平洋経由（C）の3つに大別して総濃度を比較すると、気塊Aが高く、気塊B、
Cは低くなった。気塊B、Cは海上を通過しており、大陸の汚染源を通過していないため、比較的清浄な気塊であ
ると思われる。気塊Aはアジア大陸を通過していることから、アジア近隣諸国から排出された大気汚染物質が富
士山頂に流入した結果を反映しているものと思われる。

研究成果の概要（英文）：The concentrations of atmospheric particulate nitrate and sulfate were 
monitored with a good time-resolution at the summit which is located in the free troposphere of Mt. 
Fuji. Backward trajectory analysis suggested that high concentrations of nitrate and sulfate were 
transported from the Asian Continent to the sampling site. On the other hand, the air masses from 
the East China Sea and the Pacific Ocean were relatively clean. These results indicate that air 
pollutants emitted from Asian countries are flowing over Japan.

研究分野： 環境化学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
越境大気汚染は世界的な環境問題であり、欧州各国や米国をはじめ先進諸国で観測が進められている。日本で
は、全国各地に測定所を設けて、PM2.5やその前駆体である酸性ガスの常時観測が実施されている。しかし、通
常の地表面における観測結果には、越境汚染物質と国内から放出される汚染物質の両者の影響が反映されるた
め、前者の挙動を正確に把握することは困難である。一方、本研究は国内から放出される汚染物質の影響が少な
い富士山頂で大気汚染物質を観測しているため、ここで得られたデータは越境大気汚染の実態を解明していくう
えで大変有効である。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 経済発展の著しい東アジア地域では大気汚染が深刻化しており、その影響は周辺国のみなら
ず地球規模へと広がっている。2013 年 1 月に中国で発生した PM2.5による大規模な大気汚染は
世界中で注目され、我が国においても、越境大気汚染として社会的な話題となった。日本国内に
越境輸送された汚染物質は、自然環境を破壊するだけでなく、呼吸器系や循環器系などの疾患リ
スクを上昇させる 1)。従って、我が国に流入する越境汚染物質を継続的にモニタリングして越境
大気汚染の実態を解明することは、我々が安全・安心な生活を送る上で極めて重要である。 
 
２．研究の目的 
一般的な水溶性ガス及び粒子状物質の捕集法として、フィルターパック法がある。この捕集方

法は簡易的であるため広く使用されているが、時間分解能は低く、サンプリング中のアーティフ
ァクトも懸念される 2-4)。また、サンプリングから目的成分の抽出、ろ過、分析までをオフライ
ンで行うため、これらの過程におけるコンタミネーションの危険もある。一方、水溶性ガス及び
粒子状物質の連続捕集器をイオンクロマトグラフなどの分析装置と組み合わせることで、オン
ラインの分析システムが構築可能である。オンラインにすることで時間分解能が高くなるとと
もにより精確な観測結果が期待できる。 
そこで本研究では、水溶性ガス及び粒子状物質の連続捕集器を自作することで、大気汚染物質

を高時間分解能観測できるシステムの構築を目指した。続いて、本システムを富士山頂で稼働さ
せ、観測データを解析することで、日本国内に流入する越境大気汚染物質の動態について検討し
た。 
 
３．研究の方法 
(1) オンライン分析システム 
図 1 に、大気粒子状物質に含

まれるイオン成分の連続分析が
可能となるオンライン分析シス
テムの概略図を示す。この分析
システムは、主に自作のウエッ
トデニューダー及び粒子状物質
捕集器とイオンクロマトグラフ
で構成される 5-7)。大気サンプル
は真空ポンプとマスフローコン
トローラーを用いて、5 L min-1

で吸引するように制御した。マ
スフローコントローラーの前段
には、水分トラップとして、フィ
ルターが接続されている。吸引
された大気のうち、拡散係数の
大きな水溶性ガスのみが、ウエ
ットデニューダーでガス捕集液
である 0.5 mM H2O2溶液に捕集さ
れ、廃液される。一方、拡散係数
の小さな粒子状物質は、ウエッ
トデニューダーを通過し、後段
の粒子状物質捕集器で捕集液で
ある純水に捕集される。両捕集液ともペリスタポンプを用いてウエットデニューダーには 0.25 
mL min-1 plate-1、粒子状物質捕集器には 0.5 mL min-1の流量で送液した。粒子状物質を捕集し
た溶液は、イオンクロマトグラフに、0.5 mL min-1より大きい流量で送液される。送液された捕
集液は、6方バルブがロードポジションに切り替わっている間に、6 方バルブに装備された濃縮
カラムで濃縮される。その後、6 方バルブがインジェクトポジションに切り替わることで、KOH
溶離液発生装置で生成した溶離液が濃縮カラムに流れ、サンプルはガードカラム、分離カラム、
サプレッサー、炭酸除去デバイスの順に流れ、電気伝導度検出器で検出される。 
 
(2) 観測期間・観測地点・観測成分 
大気粒子状物質に含まれるイオン成分の観測は、2019 年 7 月 12 日から 22 日までの 10 日間、

富士山頂に位置する富士山特別地域気象観測所（旧富士山測候所, 標高 3,776 m）においてオン
ライン分析システムを稼働させ、粒子状物質に含まれるイオン成分（NO3

-, SO4
2-）を時間分解能

1時間として連続測定した。なお、現在、同観測所は夏季のみ使用可能となっている（富士山測
候所を活用する会）。 
 
(3) 気象解析データ 
富士山頂の気温、RH は気象庁の 1 時間値のデータ（国土交通省気象庁）を用いた。後方流跡

線解析（任意の地点を任意の時刻に通過する空気塊が移動する経路を、風速や気温などの気象デ



ータをもとに時間軸にそって算出する手法であり、空気塊がどこから来たのか時間を遡って計
算する）では、アメリカ海洋大気庁（National Oceanic and Atmospheric Administration,  NOAA）
の Air Research Laboratory（ARL）が提供している HYSPLIT Model（Air Resources Laboratory）
を用いた。富士山頂を起点とし、1時間毎に 72時間遡って、空気塊の移動軌跡を計算した。 
 
４．研究成果 
(1) 富士山頂における大気粒子状物質の濃度レベル 
 
表 1 富士山頂における NO3-と SO42-濃度（nmol m-3） 
 Average Median Minimum Maximum 
NO3- 0.322 0.210 0.00963 4.38 
SO42- 0.481 0.146 0.0173 3.67 
 
表 1 に、2019 年 7 月 12 日から 22 日まで

に観測された粒子状物質に含まれる陰イオ
ン濃度の平均値、中央値、最小値及び最大値
（n  = 236）、図 2に各成分濃度の経時変化
を示す。得られたすべてのデータが LOQ 以
上であり、観測期間中メンテナンスフリー
で分析を行うことに成功した。富士山頂で
得られたイオン成分の平均濃度は、いずれ
の成分においても、2019 年春季の徳島にお
ける観測結果より小さい値を示した。これ
は、富士山頂では国内から排出される汚染
物質の影響を受けにくいため、バックグラ
ンド大気あるいは大陸方面からの越境大気
汚染の影響を反映した結果と思われる。ま
た、本観測で得られたイオン成分の平均濃
度は、2001 年と 2002 年の夏季に富士山頂で
フィルター法（ハイボリュームエアサンプ
ラー）を用いて観測された値（NO3

-: 1.2 nmol 
m-3, SO4

2-: 15.3 nmol m-3）8)よりも低濃度で
あった。 
 
(2) 富士山頂に流入する気塊の後方流跡線解析 
観測地点に流入した気塊を後方流

跡線解析したところ、図 3に示したよ
うに、A: アジア大陸経由（頻度
60.2%）、B: 東シナ海経由（12.7%）、
C: 太平洋経由（27.1%）の 3つに大別
することができた。観測期間中、気塊
の流入方向は期間の前半（7 月 18 日
午前中まで）で A、期間の後半で B、
Cへと変化していった。なお、24時間
内に気塊の流入方向が大きく変化し
た日が 3 日間あったが、本研究では 1
時間毎に観測データが得られている
ため、これらの日においても観測デー
タを気塊の流入方向毎に分類するこ
とが可能であった。また、図 3には、
気塊毎に目的成分濃度を平均化した
結果も示している。総濃度を比較する
と、気塊 A が高く、気塊 B、C は低く
なった。気塊 B、C は海上を通過して
おり、大陸の汚染源を通過していない
ため、比較的清浄な気塊であると思われる。気塊 Aは、アジア大陸を通過していることから、ア
ジア近隣諸国から排出された大気汚染物質が富士山頂に流入した結果を反映しているものと思
われる。一方、成分比は、アジア大陸を通過した気塊 A で SO4

2-の割合が高くなると予想したが、
いずれの気塊においても SO4

2-濃度の割合が高く、その比に大きな違いはみられなかった。この
原因については、SO4

2-を海塩起源と非海塩起源に分けて算出するとともに、NO3
-、SO4

2-に対応す
る水溶性ガス成分（HNO3, SO2）を同時測定することで明らかとなるであろう。 
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