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研究成果の概要（和文）：令和2～4年度にかけて四国、中国地方の遠隔山岳・都市部にて湿性沈着59試料を採取
し、金属元素濃度およびPb同位体比を測定した。気象データと合わせて解析の結果、四国の山岳の湿性沈着は、
日本海側の山岳とほぼ同じ微量元素組成を示すこと、都市部ではV、Cdの存在比が上昇し国内からの寄与が示さ
れた。またVとPb濃度は直線相関を示し、直線の傾きが空気塊の移動経路応じて2種類あり、国内からの寄与があ
る場合その直線関係から外れることを報告した。遠隔山岳でのPb同位体比は長距離輸送の寄与が大きいことを示
し、都市部の値は国内からの寄与が最大で石炭飛灰由来21.5%、ゴミ焼却飛灰由来91.2%であることを示した。

研究成果の概要（英文）：59 wet depositions were collected in mountain and urban areas in Shikoku and
 Chugoku regions. Concentrations of trace elements and Pb isotope ratios in the wet depositions were
 measured. Our results showed that the chemical composition in the mountain areas of Shikoku was 
almost the same composition as in the mountain area of Chugoku area, and that the relative 
concentrations of V and Cd in the urban areas were larger than those of the mountain area, 
indicating a contribution from short-range transport. Concentrations of V and Pb show two linear 
correlations with two different slopes depending on the route of the air mass, when the contribution
 of long-range transport was dominant. Whereas the contribution from short-range transport was 
found, the concentrations of V and Pb showed no correlation. Pb isotopic ratios of mountain areas 
indicated a contribution from long-range transport. The Pb ratios of urban areas indicated a 
contribution from short-range transport.

研究分野：環境化学、分析化学

キーワード： エアロゾル　湿性沈着　微量金属元素　同位体比　遠隔山岳

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
同一降水イベンドでは空気塊の遠方経路が共通しているためそれぞれの地点で長距離輸送の寄与は同じであるの
に対して、近距離輸送の寄与は地理的要因によって地点ごとに異なる。この共通点と相違点を利用することで国
内からの近距離輸送の寄与の検出ツールとして微量元素組成が有用であることを示した点は、本研究の学術的意
義である。エアロゾル研究において発生源が近距離(国内)か長距離(国外)かを識別することは重要な課題であ
り、同位体分析等の高度な分析方法を要していた。それが比較的簡便な濃度分析によって可能になることで、エ
アロゾルの発生源に関するデータの充実が期待できる。

※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、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

大気エアロゾルに関する環境化学において、微量元素の化学組成や同位体比はエアロゾルの
由来・起源を知るツールとして利用されてきた。日本と中国の主要な 1 次エネルギー源はそれぞ
れ石油と石炭で異なるため、化石燃料燃焼による人為エアロゾル中の化学組成、特に化石燃料の
指標元素（石油：V, N; 石炭 Pb, Cd）は発生源によって特徴的な値が見られることが期待された。
我々の研究グループでは、2016～2018 年にかけて四国・本州の山地で採取された降雪中の V と
Pb の間に良好な直線相関を発見した。降雪中の Pb の同位体比は中国大気に近い値を示し、長距
離輸送由来であることが示された。これらは日本国内の石油燃焼および日本周辺航路の船舶重
油燃焼由来とされてきた V に対して、新たに石炭燃焼由来の V がエアロゾル中に存在している
こと示唆した。また石炭由来 V と Pb 同位体比を組み合わせて、日本国内と中国由来のエアロゾ
ルの発生源識別の可能性を示唆した。 

 

２．研究の目的 

新たに確認された石炭燃焼由来の V について、(1) その地理的・季節的分布挙動はどのように
なっているか?、(2) 石炭燃焼由来と石油燃焼由来の V の識別方法およびその識別の精度は?、と
いう点について未解明であった。そこで本研究では、山岳地域における湿性沈着中の V、Pb 濃
度および Pb 同位体比を用いて、日本国内から発生するエアロゾルと中国から長距離輸送された
エアロゾルの寄与を高精度で識別ことを目的とした。これにより、現在東アジア諸国間で検討さ
れている大気エアロゾル排出規制に関する国際連携や日本政府の SDGs 取り組みに資するデー
タを提供する。 

 

３．研究の方法 

 地理的に東アジアからのエアロゾルの影響を観測しやすい西日本を中心に、標高 1000m 以上
の山岳地域において冬季降雪試料を採取し、試料中の化石燃料指標元素(Cd, Pb, V, Ni)の濃度分
布を解析する計画であったが、新型コロナ感染症拡大のため移動が制限されまた研究期間中暖
冬であったため、比較的移動距離の短い地点の少数の降雪のみ採取された。データを増やして解
析の品質向上を行うため計画を変更して、(1)2020 年以前に採取された降雪試料、(2)夏季降雨試
料についても併せて分析を行った。 

降雪では指標元素の V と Pb に直線相関が観測されていた一方で、降雨については指標元素の
関係は不明であったため、V,Ni,Cd,Pb に加えて Al,Cr,Fe,Co,Cu,Zn について分析を行い、気象条
件・地理的条件に対する各元素の挙動を解析した。それらに基づき各指標元素が国内由来と長距
離輸送由来のエアロゾルを識別し得るかを検証した。また Pb については固相抽出法を用いて降
雪および降雨中の Pb を濃縮し、高分解能 ICP-MS で同位体比を測定した。国内の Pb エアロゾル
発生源の候補となる中国・四国地方の石炭火力発電所の飛灰の Pb 同位体比も測定した。他の発
生源候補の Pb 同位体比は文献値を用いて指紋法によりエアロゾル中の Pb の発生源解析を行っ
た。 

 

４．研究成果 

(1)降雪・降雨中の指標元素(V,Ni,Cd,Pb) 

 降雪は研究期間内に採取した試料と 2016

～2020 年の試料併せて 77 試料について指標
元素の濃度を水溶性画分ついて取得し、後方
流跡線解析(CGER-METEX)[1]による分類と
指標元素間の相関関係の有意性について t 検
定を行った。その結果、降雪をもたらした空
気塊の後方流跡線は Fig. 1 のように 7 グルー
プに分類された。V と Ni 間には都市域から
30km 以内の地点でのみ直線相関が見られ、
30km 以遠の遠隔山岳では有意な相関関係は
見られなかった。これは都市近傍では石油燃
焼由来の V と Ni がエアロゾル中に存在する
が、遠隔山岳の V と Ni は別の発生源を持つ
ことが示された。Cd と Pb では、Group B と
B'の降雪において良好な直線相関を示した。
また Group C は B および B’とは異なる傾き
を持つ直線相関を示した。これらの試料では
Cd と Pb は同じ発生源かつ長距離輸送由来で
あると考えられ、石炭燃焼由来の寄与が示唆
された。Group E は東アジアを通過しない経
路であり、長距離輸送由来の人為起源物質の寄与が少なく、国内の寄与のみがあると考えられる。
Group E の降雪はすべての元素濃度が他の試料よりも低く、国内からの近距離輸送の寄与も小さ



い清浄な降雪であった。 

 Vと Pbでは 2016～2018年の試料で見ら
れた直線相関が 2019 年以降の試料でも同
様に見られることが分かった(Fig. 2)。また
それらの相関関係は後方流跡線のルート
によって異なる傾きを持つ直線を示すこ
とが分かった。Group Bと B’はすべて遠隔
山岳の試料で相対的に小さい傾きを示し
た。(line 1 と 2) Group C と C’は遠隔山岳
の試料は相対的に大きな傾きを持つ良好
な直線相関を示した。(line 3 と 4)一方、都
市近傍の試料では遠隔山岳の試料と比較
して V が高濃度を示した。当該 V 濃度は
試料採取地点近隣の新居浜市で報告され
ている V 濃度に近い値であり、都市近傍で
は V は長距離輸送由来と近距離輸送由来
の混合であることが示された。 

 降雨については遠隔山岳において Cd と
Pb の間にゆるやかな相関関係が観測され
た。一方で V、Ni については明瞭な相関は
確認されなかった。V と Pb で相関関係は
見られず石炭燃焼由来の V の寄与は不明であった。 

 

(2)同一降雪・降雨イベント試料に対する相対元素濃度を用いた近距離輸送の寄与識別 

石炭燃焼由来(長距離輸送)と石油燃焼由来(近距
離輸送) の識別を定量化する手法として、同一降
雪イベントにおける相対元素濃度を提案した。同
じ降雪雲によってもたらされた降雪は、遠方での
空気塊の移動経路が同じであるため、長距離輸送
の寄与が採取地点間で等しい。国内流入後は地点
ごとの地理条件に応じて近距離輸送の寄与に差が
生じる。2021 年 2 月 17 日の降雪は広島県庄原、
愛媛県翠波峰、高知県梶ヶ森で採取した。最も風
上側の庄原の降雪中元素濃度で他 2 地点の濃度を
規格化した値を示す(Fig. 3)。梶ヶ森の相対元素濃
度はフラットで 1 に近い値を示した。これは庄原
と比較して類似した組成のエアロゾルを含むこと
を意味し、庄原から梶ヶ森までの移動で近距離輸
送の寄与が無かったことを示唆する。一方翠波峰
は V と Pb は 1 に近いが Ni と Cd は相対的に大き
い値を示した。これは近距離輸送の寄与によって
Ni と Cd が負荷されたことを示唆する。Pb の近距
離輸送の寄与率を 0 と仮定した場合、V, Ni, Cd の近距離輸送の寄与率はそれぞれ 11, 76, 65%と
なった。 

一方、降雨では同一イベントで採取した地点が四国周辺のみであったため、風上側かつ人為由
来の寄与の小さい遠隔地の試料を採取できなったため、降雪のように近距離の寄与率算出する
ことではできなかった。しかし都市近傍の降雨では Cu と Cd が遠隔山岳の試料よりも相対的に
高くなる降雨イベントが観測され、近距離輸送の寄与があることは判断できることが示された。 

 

(3)Pb 同位体比による発生源識別 

降雪、降雨試料について Pb 同位体比を決定した。
また参照試料として中国・四国地方の石炭火力発電
所から提供された石炭飛灰の Pb 同位体比も決定し
た。中国および国内の都市大気や各国の石炭の文献
値比較を行い、遠隔山岳地域で採取した降雪・降雨
は中国の都市大気と近い値を示し、降雪、降雨中の
Pb が遠距離輸送由来であることが示された。 

都市近傍の降雨試料では遠隔山岳地域の試料に比
べて Pb 濃度が高く、同一降雨イベントで Pb の相対
元素濃度も高いことから、近距離輸送の寄与が示さ
れた。日本国内での Pb エアロゾルの発生源候補とし
て石炭火力発電所からの飛灰とごみ焼却場からの飛
灰を想定し、前者の Pb 同位体比を決定した(Fig. 4)。
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後者については文献値[2]を用いて指紋法によって混合比を空いているアプローチを用いて都市
近傍の降雨中の Pb の寄与率を求めた。石炭飛灰の寄与率は最大で 21.5%、ごみ焼却飛灰は最大
で 91.2%であった。 

 

(4)まとめ 

石炭燃焼由来の V は遠隔山岳の降雪中で観測され、都市近傍では国内からの石油燃焼由来の
V の寄与が観測された。本研究の結果は遠隔地において V は従来の石油燃焼由来のだけでなく
石炭燃焼由来も含むことがあるため、指標元素の取り扱いに注意が必要であることを示された。
季節ごとの石炭燃焼由来 V については、夏季降雨で明瞭な寄与が観察されなかったことから、
東アジアからのエアロゾル輸送量が多くなる冬季に特有の現象である可能性が考えられる。 

同一降水イベントに対する相対元素濃度を用いた近距離輸送の寄与を識別する手法は、定量
的に寄与率を求める事ができ人為エアロゾルの発生源解析に有用である。特に風上側の遠隔地
で試料を採取することが重要である。風上側の採取地点が確保できない場合でも、複数地点の総
体元素濃度の比較によって近距離輸送の寄与の有無を判定はできるため、定性的な発生源識別
は可能である。Pb 同位体比と併せて発生源の情報を解析することで降水中の人為起源エアロゾ
ルの各発生源からの寄与率をできる有用な解析方法であることが本研究の結果から示された。 
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