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研究成果の概要（和文）：福岡およびその風上域に位置する福江島において PM2.5の組成を比較

し、九州北部地域での長距離輸送分の寄与を評価した。PM2.5主要成分のうち硫酸塩および粒子

状有機物の大部分は長距離輸送分が占めるが、硝酸塩は福岡の都市大気汚染によるものが主体

である。多環芳香族炭化水素類の比を用いた発生源指標は、両地点とも春・冬季は石炭由来、

夏季は石油由来の成分の優越がみられた。個別粒子マススペクトルメータ分析により、春季の

福江島では鉛(Pb)は多くの場合 K, Fe, Na, Znなどと内部混合していることが判明した。 
 
研究成果の概要（英文）：PM2.5 mass concentration in the Northern Kyushu area is dominated 
by the influx of regional air pollution from the Asian continent throughout the year. 
Organic pollutants in the particulate state such as PAHs also appeared to be transported 
from the Asian continents in spring, fall, and winter.  However, urban air pollution in 
Fukuoka added some inorganic nitrate in winter, and organic pollutants in summer.  Single 
particle analysis employing LISPA-MS revealed the internal mixture state of Pb and other 
metallic species such as K, Fe, Na, and Zn is often observed in aerosol collected at Fukue 
in spring. 
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１．研究開始当初の背景 

国内起源の大気中の粒子状(エアロゾル)汚
染物質濃度は、数々の規制措置の実施により、
今後次第に低下していくと期待されるが、こ
れに対して東アジア起源のエアロゾル発生
量は増大することが予想され、偏西風帯の下

流域にあるわが国においては大気中のエア
ロゾル濃度を底上げする可能性がある。また
沖縄辺戸岬や長崎県五島列島福江島などわ
が国の風上に位置する地点においては、春季
に盛んとなる輸送イベント時には PM2.5 粒
子状物質が 100gm-3 を超える濃度で観測さ
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れる場合があるなど、短期的な健康影響に対
しても検討を開始すべき状況が生じていた。 
 

２．研究の目的 

本研究は人体の健康に影響があると考え
られる PM2.5粒子状物質や粒子状有機物（主
に PAH）、重金属類を対象として、東シナ海
沿岸に位置する長崎県福江島、沖縄辺戸岬お
よび九州北部の都市域において地上観測を
実施し、季節変動および日々変動といった濃
度レベル、空間分布、長距離輸送パターン、
輸送中の変質プロセス等の知見を得ること
を目的とする。また、疫学研究班に対して、
日々の死亡率・入院患者数等との疫学解析に
供することができるデータを提供すること
も目的である。 

 

３．研究の方法 

長期自動運転が可能な測器を偏西風帯の
風上域である沖縄本島辺戸岬および五島列
島福江島に配備し、通年での PM2.5濃度を観
測し、これに加えて、長距離輸送イベントが
盛んとなる春季を中心として PM2.5中の有害
物質の割合を明らかにするための短期集中
観測を行う。さらに大陸起源の大気汚染物質
が最初に到達する都市域として、九州北部の
都市において PM2.5中の有害物質の割合を明
らかにするため、3 年目および 4 年目に季節
を変えて短期集中観測を行う。 

島嶼部における集中観測では、PM2.5 に占
める有害物質の割合および混合状態をエア
ロゾル質量分析計、レーザー蒸発型エアロゾ
ル質量分析計、フィルター捕集などにより明
らかにする。 

 
４．研究成果 
(1) 九州北部の PM2.5濃度変動の観測的研究 

PM2.5 濃度は、福江島・辺戸・福岡において
PM10インレット + PM2.5WINS インパクターを
装 着 し た Tapered Element Oscillating 

Microbalance 1400a (TEOM, R&P)により 1時
間値を取得した。人口 4万人の福江島と 140万
人の福岡において 2009 年 4 月より測定され
た PM2.5濃度は、1時間値(図 1)、月平均値お
よび年平均値はきわめて近い値であった。福
岡と福江島の水平距離 190 kmを考えると、

九州北部の PM2.5濃度を規定しているのは、
明らかに都市・地点での大気汚染状況ではな
く、長距離輸送により生じた広域的な汚染場
の状況であることを示している。 

 

(2)大量採気用インパクターHVI2.5の開発 
PM2.5の組成を調べるため、通常型のハイボ

リューム・エアサンプラに後付けで装着する
ことが可能な大量採気用インパクター
(HVI2.5)を開発した。HVI2.5の分級特性として、
環大気を用いた簡易試験および、粒子発生器
(TSI-3475)を用いた分級試験を行い、これを
用いて福岡県太宰府での日毎のPM2.5組成分
析を2010年3月中旬より通年で実施した。 

 
(3) 福岡太宰府における重金属の長期観測 

 HVI2.5 を用いて採取したエアロゾルサン
プルより分析された日々の組成のうち、大気
中での生成・消滅がないことから発生源に関
わる情報を反映している可能性が高いと考
えられる金属類についての測定結果を検討
した。2010年 4月中旬～2011年 2月下旬ま
での Pbと Vの濃度の時系列では、Pbの濃度
は数日の周期で大きく変動しており、7 月中
旬から 9月中旬にかけての夏季に若干低い傾
向がみられる。最も顕著な増加は 2011 年 2

月 6～8 日前後であり、これは九州北部では
広範囲で視程が悪化した輸送イベントであ
る。一方、Vの濃度は 5月後半から 8月にか
けての暖候期に目立つ濃度増加がある。 

図 2は Pbと Znおよび Cdと Pb濃度の関
係を 2010-2011 年度についてプロットした
ものである。福岡太宰府での Pb/Zn比は最大
で 1、最低は 0.2 程度である、2 年間を通じ
ての回帰直線の傾きは 0.43となり、国内起源
のエアロゾルとして知られる 0.2～0.3 より
系統的に高い。また、Cdと Pbはきわめて高
い相関関係にあり(r = 0.89)、回帰直線の傾き
0.019は Tian et al. (2012)1)より計算した全
中国平均の Cd/PB 排出量比の推定値 0.021

と近い。 

 

(4)福江島と福岡における主要組成の週平均
濃度比較 
 福江島においては、FRM-2025サンプラー

 

図 1 2009年秋季の福江島、長崎市、および福岡

市における PM2.5濃度時系列(1時間値)の例。 

 

図2 福岡太宰府における2010-2011年のPM2.5

中 Pbと Zn、および Cdと Pb濃度の散布図 



 

 

により一週間平均の PM2.5が捕集されている。
上記のように PM2.5重量濃度としてはきわめ
て近い福江島と福岡について、その組成にお
ける相違を 1週間平均のデータで比較した。 

 図3は2010年9月～2011年9月の福江島、
福岡(福岡大)、福岡太宰府での PM2.5 中の
SO42-および NO3-週平均濃度の時系列である。
福岡太宰府のデータは HVI2.5 で分級したハ
イボリューム・エアサンプラーによる日毎デ
ータを算術平均したものである。これより、
PM2.5 中の SO42-濃度は福江島と福岡ではほ
とんど変わらないことがわかり、若干ではあ
るが福江島の方が濃度そのものは高い。これ
に対して、PM2.5中のNO3-週平均濃度は福江
島と福岡では大きく異なり、福江島での微小
粒子領域のNO3-濃度はきわめて低く、多くの
場合は 1 μg m-3以下であるのに対して、福岡
では寒候期に3～5 μg m-3程度まで上昇する。
これより、PM2.5 中の主要無機成分である両
成分のうち、硫酸塩は広域的汚染、すなわち
域外からの長距離輸送に事実上支配されて

いるが、硝酸塩については福岡で発生した自
前の都市大気汚染によるものが主体である
ことがわかる。 

 次に、福岡での PM2.5濃度上昇時と低濃度
時で、主要組成比の特徴を比べる。福岡太宰
府での日々の PM2.5組成データを、日平均濃
度が 35 μg m-3以上の日と以下の日でまとめ
たのが図 4である。この図より、有機物と元
素上炭素の比がわずかに異なるだけで、事実
上違いは少ないことがわかる。すなわち、福
岡における PM2.5は、濃度の高低にかかわら
ず基本的には同類の組成からなるものであ
り、濃度低下時には、福岡の都市大気汚染に
よる元素状炭素と有機物の割合が相対的に
増える構造となっていると考えられる。 

 

(5)有機エアロゾル組成 
 全浮遊粒子(TSP)中の多環芳香族炭化水素
(PAH）、PAHキノン、n-アルカンを、福岡市、
福江島、辺戸岬で観測した。辺戸岬での先行
研究から、東アジア大陸から大気汚染が輸送
されるときには辺戸岬の汚染物質濃度が大
都市に匹敵することが分かってきた。本研究
では、発がん性物質を含む PAH や酸化スト
レス誘導性がある PAH キノンに着目し、福
岡市における越境汚染の寄与や輸送中の大
気汚染物質の組成変化を明らかにすること
を目的とした。 

 2009～2012年に8回行った集中観測では、
ハイボリューム・エアサンプラーを用いて、
石英繊維フィルターに時間分解能1日でTSP

を捕集した。サンプルはジクロロメタンおよ
びメタノール中に超音波抽出させ、20 種の
n-アルカン、15種の PAH、および 4種の PAH

キノンをガスクロマトグラフ質量分析計で
分析した。この結果、福江島で観測された
PAH や n-アルカンの濃度は辺戸岬よりも高
かった。福江島では、大陸や国内からの長距
離輸送の影響が辺戸岬より強いと考えられ
る。福岡市で観測された PAH や n-アルカン
の濃度は、福江島よりも高かった。福岡市で
は、長距離輸送の成分に加えてローカルな成
分が観測されるためと考えられる。いずれの
観測地点でも PAH や n-アルカンの濃度は秋、
冬、春に高く、夏に低い傾向が見られた。   

図 5 に、2010 年春に福岡市(FC)および福
江島(FI）で観測された全 PAH濃度と福岡市
における各種エイジング指標(ベンゾ[a]ピレ/

ベンゾ[e]ピレン(BaP/BeP)、アントラセン/

フェナントレン(Ant/Phe）、PAH/n-アルカ
ン：いずれも排出後の時間経過とともに値が
低下する)を示す。福岡市においてローカルな
汚染成分の影響が高い日(FC > FI)には、エイ
ジングの指標は増加した。本研究では福岡市
に対する福江島の汚染物質濃度の比(FI/FC)

を福岡市における長距離輸送成分の寄与率
とみなすことにした。 

 

 

図 4  2010～2011 年度の福岡太宰府における

PM2.5主要組成比の、PM2.5濃度区分による比較 

 

 

図 3 2010 年 9 月～2011 年 9 月にかけての福江

島および福岡(福岡・太宰府)における PM2.5 中の

SO4
2-(上段)およびNO3

-(下段)週平均濃度の時系列 



 

 

各汚染物質の観測結果から求めた FI/FC

比は 0.27～0.75であり、n-アルカンの FI/FC

比は 0.35～0.49であった。福岡市で観測され
る有機エアロゾルのうち無視できない割合
を長距離輸送の成分が占めると考えられる。 
図 6 は、観測された PAH が石炭由来か石

油由来かを表す指標(FLT/FLT+PYR、0.5 以
上だと石炭由来に富む)の福岡市と福江島で
の季節変化を示したものである。ここで FLT

はフルオランテン、PYRはピレンを表す。福
岡市および福江島で観測された PAH は、い
ずれも春・冬には石炭由来の成分に富み、夏
には石油由来の成分に富んでいた。福岡市で
はローカルな発生源からの石油由来の影響
があると予想されるが、福岡市と福江島では
よく似た季節変化が見られた。この結果も、
福岡市で観測される PAH のうち無視できな
い割合を長距離輸送の成分が占めることを
示している。 

 PAH キノンに関する FI/FC 比は、ほぼ 1

であった。ローカルな成分の寄与が小さく、
PAH キノンは長距離輸送の間に進む酸化反
応によって二次的に生成すると考えられる。

先行研究は大気中の PAH キノンは二次生成
由来と予想しており 3)、本研究の結果も先行
研究を支持している。PAHキノンは、越境汚
染中でのエアロゾルの健康影響を評価する
上で鍵となる成分であることが示唆される。 
 

(6)エアロゾル質量分析計による化学組成分
析 
 2008年から長崎福江島で、また 2012年か
ら福岡にてエアロゾル質量分析計(ACSM 型
および Q-AMS 型)を用いた化学組成分析を
行った。図 7は 2012年 3月に航空機観測と
同期して福江島で ACSM により観測したエ
アロゾル(PM1, 空力学径 1 μm 以下の微粒
子)の化学成分である。全般的に濃度の高い日
が続き、飛行機観測を行った 3 月 11 日には
早朝から高濃度となり、最高で 80 μg m-3を
記録した。硫酸塩、硝酸塩、有機物が多く、
高濃度も短期間であり、細い帯状の汚染が通
過したものと考えられる。3月 7日には 60 μg 

m-3を超え、3月 15日にも 40 μg m-3を超え
るなど頻繁に大気汚染物質が輸送されてき
ている。全般的に硫酸塩の割合が高く、石炭
燃焼など大陸由来の越境大気汚染が原因で

はないかと推測される。 

 

(7)個別粒子エアロゾル質量分析での観測 
単一エアロゾル粒子のサイズと化学成分

を実時間で同時に測定するレーザー蒸発イ
オン化質量分析計(LISPA-MS)を開発し、
2010 年春季(3，4 月)と冬季(12 月)に福江島
において地上観測を行い、単一粒子毎のサイ
ズと化学組成を計測した。さらに観測結果を
考察するために、実験室でのモデル実験並び
にデータ解析を行った。粒子径 300-2,500 nm

を対象として、正イオンと負イオンを切り替
えながら測定した。2010年 3月 25日～4月
29日の春季計測により、90,000個、2010年
12 月 5～17 日の冬季計測により、32,000個
の粒子の正イオンおよび負イオンスペクト
ルが得られた。 

 

①土壌粒子 
土壌由来の成分(SiO2-, SiO3-,)を含む質量

スペクトルが得られ、粒子比率は春季では
8.4%だった。春季に観測された土壌由来成分

 

図 5 2010 年春に福江島および福岡市で観測され
た全 PAH濃度（上）と福岡市における各種エイジ
ング指標（下） 

 
図 7 2012 年 3 月に長崎福江島で観測したエア
ロゾル（PM1の化学組成） 

 

 

図 6 観測された PAH が石炭由来か石油由来か

を表す指標（FLT/(FLT+PYR), 0.5 以上だと石炭

由来に富む）の福岡市と福江島での季節変化 



 

 

を含む平均負イオン質量スペクトルを図 8に
示す。土壌成分の他に硝酸や硫酸などのピー
クが存在しており、黄砂粒子が中国内陸の砂
漠地帯から福江島に飛来する途中で、大気汚
染物質である窒素酸化物・硫黄酸化物を吸着
していることが明確である。また、土壌粒子
は、NO3

-とHSO4
-の両方を含む粒子が多数観

測（67%(春)・73%(冬)）されたことから、他
の粒子よりも窒素酸化物・硫黄酸化物と混合

しやすいことがわかった。 

 
②多環芳香族炭化水素 PAHs 
 個別粒子の陽イオンスペクトルから PAHs

を検出することができた。PAHs の陽イオン
の平均質量スペクトルを図 9に示す。質量ス
ペクトルには、元素状炭素によるシグナルが
見られ、K や Fe といった石炭燃焼やバイオ
マス燃焼の時と同様の成分を検出し、Pb が
存在する粒子も観測された。観測粒子の経時
変化を検討すると、黄砂期には Pb を含む粒
子も見られ、大陸から気塊が飛来したときに
含 PAHs粒子が増加した。 

 

③鉛を含む粒子 
有害金属である Pb 成分に注目して解析を

行った。Pbを含む質量スペクトルは、約 2-4%

であった。図 10(a)に単一粒子に含まれる Pb

の平均スペクトルを示す。K, Fe, Na, Znなど
と内部混合している。石炭燃焼実験で得られ
たものと同様のスペクトル(K-Fe-Zn type)は
観測期間中の全含鉛粒子の春季 32%、冬季

33%に含まれていた。産業廃棄物焼却由来の
指標である Snを含むスペクトル(Sn type)は
春季では 7％、冬季では 10％であった。石油
燃焼由来の指標である V を含むスペクトル
(V type)は春季では 18%、冬季では 20%であ
った。土壌粒子の指標である Al, Caを含む粒
子(Al-Ca type)は春季では 27%冬季 33%であ
り、人為起源の化石燃料燃焼や産廃燃焼によ
る発生が 40-70%を占めた。 

図10(b)にPbを含む粒子数と石炭燃焼由来
の粒子数の経時変化を示す。黄砂の飛来とと
もに鉛を含む粒子数も増加し、土壌粒子の経
時変化と同様の変化を示すことから、土壌粒
子とともに大陸から長距離輸送されたと考
えられる。含 Pb粒子のうち Vを含むものは
海洋性の気塊が来る際に増加する日も見ら
れた。これは、船舶による含 Pb 重油燃焼の
影響と考えられる。図 10(c)に、3月 25日～4

月 12 日の集中観測期間中にハイボリュー
ム・エアサンプラーで捕集した PM2.5中の鉛

 
図 9 春季における多環芳香族炭化水素を含む

粒子の平均質量スペクトル 

 

 

 

図 10 (a)春季における含 Pb 粒子の平均質量ス

ペクトル。(b)Pb を含む粒子数の 12 時間毎の変

化。黄砂観測期間（オレンジ色）、大陸性の気塊

（淡赤）、海洋性の気塊（水色）。(c)フィルター捕

集した PM2.5中の Pb 粒子と LISA-MS の含鉛粒

子数の時間変化 

 
図 8 春季の SiO3

-を含む土壌由来粒子の平均

質量スペクトル。 



 

 

濃度の時間変化と LISPA-MS で測定した鉛
を含む粒子の時間変化を示す。フィルター採
取したサンプルと個別測定した粒子数の経
時変化は概ね一致したが、時間分解能が高い
本測定では、Pb を含む粒子数は一日の中で
も大きく変動していることがわかる。 

LISPA-MS の開発と使用により重金属を
含む粒子の短時間の粒子数変化、さらに、い
くつかの成分については内部混合状態の測
定が可能となった。 
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