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研究成果の概要（和文）：2012年から2021年にかけての、中国の排出量変化に伴って生じたエアロゾル化学成分
の組成の変化についてまとめた。（1）中国の環境改善による影響を定量的に評価し化学輸送モデルを用いた発
生源・受容体解析により、風下地域のPM2.5濃度を改善することを明らかにした。しかし、SO2とNOxの削減率の
差は、アンモニア-硝酸-硫酸-水系の化学的不均衡により、硝酸塩の発生が多くなることになった。西日本の清
浄な離島での観測と数値モデリングにより、PM2.5の中の主要成分が硫酸塩から硝酸塩に変化しつつある（パラ
ダイムシフト）が確認された。COVID-19の蔓延にともなうロックダウンの効果も検討に加えた。

研究成果の概要（英文）：Changes in the composition of aerosol chemical components resulting from 
changes in emissions in China from 2012 to 2021 are summarized. (1) The impact of environmental 
improvements in China was quantitatively evaluated and source-receptor analysis using a chemical 
transport model revealed that PM2.5 concentrations in downwind areas were improved. However, the 
difference in SO2 and NOx reduction rates was due to a chemical imbalance in the 
ammonia-nitrate-sulfate-water system, which resulted in more nitrate generation. Observations and 
numerical modeling on a clean remote island in western Japan confirmed that the major component in 
PM2.5 is changing from sulfate to nitrate (paradigm shift); the effect of lockdown associated with 
the spread of COVID-19 was also added to the study.

研究分野：大気環境モデリング

キーワード： 東アジア　PM2.5レジーム　経年変化　排出量変化　モデル解析　CODIV-19
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研究成果の学術的意義や社会的意義
2012年から2021年にかけての、中国の排出量変化に伴って生じたエアロゾル化学成分の組成の変化についてまと
めた。さらにCOVID-19の蔓延にともなう大規模なロックダウンの効果を観測データ解析と化学輸送モデルによる
解析から明らかにした。排出量の変化によるアンモニア-硝酸-硫酸-水系の化学的不均衡により、硝酸塩の発生
が多くなることになった。西日本の清浄な離島での観測と数値モデリングにより、PM2.5の中の主要成分が硫酸
塩から硝酸塩に変化しつつある（パラダイムシフト）が確認され、これらの結果をUno et al. (2020, 
Scientific Reports)に発表した。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
 (1) 2010年代になって PM2.5の高濃度が日本では大きな社会・環境問題となったが、最近は沈
静化の傾向が見られる。これには、中国での汚染質排出量の減少と環境濃度低減の効果が大きい。
PM2.5は、化学的には(NH4)2SO4、NH4NO3等の 2次生成粒子の寄与が大きく、中国では、硫黄
分の多い石炭の燃焼に伴う SO2の大量発生が重篤な環境汚染を起こしていたが、大規模な火力
発電所への脱硫装置の導入により排出量は 2005-2006 年頃をピークに減少に転じた。一方、自
動車の急速な普及などにより 2000年以降に NOxの排出量が増加したが、2011-2012頃をピー
クに NOx 濃度は低減した。これに対して、NH3の排出は食料増産のための施肥・家畜の増大、
温暖化の進展にともなう土壌温度の上昇などで排出量が増加している。 
 
(2) SO2が減少すると、大気中のNH3が過剰となり、HNO3が存在する場合には、硝酸塩粒子を
生成させる。従って、PM2.5濃度の減少率は SO2の削減・減少から期待されるよりもはるかに小
さい。この反応系でキーとなる NH3は、大気汚染物質として分類されておらず、環境濃度の時
間分解能の高いモニタリングもほとんどされていない。前述のように、NH3 が増大すると
NH4NO3の生成量が増加・HNO3の寿命の変化、越境輸送量の増加、日本への硝酸態窒素とアン
モニア態窒素の沈着量の増加などが生じ、従来の S/N の沈着量のバランスが変化する。このよ
うな環境変化は中国の SO2排出量が減少傾向に転じた 2005-2006年から急激的に起こっている
と考えられ、このような観点からの解析を行う必要がある。 
 
２．研究の目的 
(1) 本研究の目的は、東アジア域での PM2.5汚染レジームの経年的な変化を念頭においた観測デ
ータ・数値モデル解析を行い、汚染レジームの動態解明、将来予測、NH3の重要性の確認・提示
をすることである。 
 
(2) 解析には、東アジア酸性雨ネットワーク EANET、全国環境研協議会観測、九州大学での地
上測定結果、環境省の EANET 局でのエアロゾル成分自動測定結果など解析と同時に、パッシ
ブサンプラーによる NH3観測を九州大学と長崎県福江島で１週間平均値として測定する。福江
島は中国から越境輸送されたエアロゾルが日本最西端に到達する地点で、そこでの NH3の季節
変化が流入境界条件として重要であるが、そのような観測はされていない。 
 
(3) 本研究では、従来、十分に解析されなかった観測データを NH3の重要性の側面から再解析
する。観測解析と並行して、GEOS CHEMと CMAQ化学輸送モデルを用いた NH3と NH4の
重要性の解析を行う。モデル解析では、10年スケールのモデル計算を通じて、PM2.5レジームの
経年変化を明らかにする。 
 
 
３．研究の方法 
(1) PM2.5濃度の 10 年スケールの経年変化を PM2.5汚染レジーム変化の観点から観測データとモ
デル研究の手法を統合して解析する。中国大陸では NH4NO3粒子の形態をとっているが、中国から
東シナ海上を日本へ越境する輸送する過程で、NH4から分解され NH3となって輸送されると考え
られるが、その詳細は未知である。これは、NH3が汚染ガスとして分類されておらず、モニタリ
ングの項目となっていないことが理由の一つであり、解析も十分にされていない。本研究では既
往の NH3の観測結果を掘り起こして、地域分布、季節変化を含めた解析を行う。 
 
(2) 2017 年 4月から環境省が主導して福江島と福岡市（福岡大学）に導入されたエアロゾル化
学成分連続自動分析装置の１時間観測値と福岡大学サイトに導入された URG 大気イオンメータ
9000D からの 1時間毎のガス(NH3, HNO3など)とエアロゾル成分で NH3/NH4輸送・変換の視点で解
析する。福岡での NH3の観測は URG9000D である程度可能であるが、福江島では NH3の測定が行わ
れていないので、パッシブ方式の NH3の測定を行う。福江島での NH3の濃度レベルと季節変化は
不明であり、NH3/NH4の越境輸送の観点から新しい知見をもたらすと考えられる。 
 



(3) これらの観測と同時に、GEOS CHEM と CMAQ 化学輸送モデルを用いた数値解析を行う。モデ
ル解析では、10 年スケールのモデル計算を通じて、PM2.5レジームの経年変化を明らかにする。 
 
 
４．研究成果 
(1) 中国の排出量の経年変化: 2000 年以降の中国と日本の排出量の経年的な変化についてまと
めた。図 1にはアジア域大気汚染物質排出量インベントリ REAS による中国と日本の SO2および
NOx排出量の 2000 年から 2015 年までの変化を示す。さらに，より近年の傾向を把握するために，
Aura 衛星に搭載された Ozone Monitoring Instrument（OMI）による華北平原領域（Central East 
China (CEC); 110-123°E, 30-40°N）で平均した SO2 および NO2 の対流圏大気カラム濃度
（vertical column density; VCD）を 2005 年から 2020 年まで解析したものも示す。SO2排出量
は 2005 年をピークに減少傾向に転じ，2013 年には 2000 年レベルにまで低下し、SO2排出量はさ
らに経年的に減少を続け，2015 年以降も年率約 8%で低下している。一方で NOx排出量は 2000 年
代には増加し続けたが，2011 年をピークに減少傾向に転じた。しかしながら，2015 年の排出量
は 2008 年レベルに相当し，また NO2大気カラム濃度の傾向を勘案すると，近年の NOx排出量の減
少傾向は 2015 年以降では年率約 3%で，SO2に見られるほど顕著ではなく鈍化していると考えら
れる。 
 このような中国の排出量変化の傾向に対して，わ
が国の PM2.5の大気環境基準達成率は，2013 年に
16.1%であったものが，2014 年以降急速に改善し，
2020 年には 98%に至った。この劇的な改善には中国
の排出量削減の影響が大きい。 
 PM2.5の総量としては，このような近年の減少傾向
が中国・日本で見られているが，PM2.5の主要成分で
ある SO42-と NO3-に関わる前駆体の SO2と NOxの排出
量の減少率は図 1 に示したように一致していな
い。さらには，SO2と NOxの排出量の減少傾向に対
し，NH3はほとんど横ばいで推移している。したが
って，PM2.5 の組成は大きく変化（レジームシフト）
する可能性を示した。 
 
2) エアロゾル化学成分の組成比の変化： 長崎県 
福江島での観測から PM1中の NO3-/SO42-比が 2012- 
2019 年にかけて増加（SO42-が減少し，NO3-が増加） 
していることを示した(図 2)。 
これに対応して， SO42-と NO3-の越境輸送の変化を
GEOS-Chemモデルの発生源感度解析の結果から報告し
た。モデル計算では，2010 年の排出量推計に対して，
SO2を 70%，40%と NOxを 90%，80%と変化させた組み合
わせで行い，気象条件は 2018 年 2-4 月とし，排出量
変化による濃度の変動を評価した(図 2)。発生源の削
減に対して，モデルはすべての地点でほぼ同じ傾向で
変化することが判る。前述のように NOx，SO2発生量は
減少しているが，その減少率は異なり，加えて，NH3発
生量は一定なので，SO42-は減少するが，NO3-が増加す
ることとなる。モデル計算の気象年は一定であるが，
その結果は福江島での 2019 年までの観測結果と整合
的である。 
 
(3) 新型コロナウィルスの影響の検出: モデルと観
測で示された SO42-と NO3-の変化傾向が 2020 年も継続す
ることが予想されたが，2019 年末に中国湖北省武漢市
から世界中に蔓延した新型コロナウイルスに対して，
中国では 2020 年 1 月 23 日からロックダウン（都市封

図 1 中国と日本の排出量の長期的と 
衛星観測結果 (a)SO2、(b)NOx 
 

 
図 2 （上）福江島での２−４月平
均濃度（観測値）（下）化学輸送モ
デルの発生源感度解析の結果 



鎖）という手段が講じられ，劇的に排出量が変化した。
移動交通手段は制限され，製造業等の生産活動も著し
く低下した。自動車等の移動発生源は NOxの主たる発
生源でもあり，2020 年 2 月の中国の NO2濃度は例年に
比較して実に半減したと推定されている 9)。福江島で
の 2020 年の観測結果によると，SO42-は経年的な減少を
示しているが，NO3-は 2019 年までの増加傾向のライン
から大きく逸脱して減少したこと示した(図 3)。 
 
(4) NH3 の季節変化と越境輸送の検出： 福岡都市圏
（３地点）と福江島で、NH3の小川式パッシブサンプラ
ー(PS)計測を行い、濃度レベルと季節変化を調べた。
福岡３地点では濃度レベルは 1.5 — 3.5 ppb 程度で、
季節変化のパターンは非常に類似していた(図 4)。一
方、福江島の NH3レベルは福岡に対して低く、概ね 0.5
−２ppb 程度であり、明瞭な季節変化が見えなかった。
PS の結果をフィルターパック計測などと比較し、暖候
期の濃度レベルがほぼ一致することを確認
した。一方、外気温が 15 ℃より低下すると、
NH3 PS の濃度が大きくなる傾向にあった。こ
れは PS のポリエチレン多孔栓やフィルター
表面に捕捉された NH4NO3が再揮散して、NH4+

→NH3によるアーテイファクトとして作用す
るためと考えられた。福江では、冬季のエア
ロゾルの越境輸送があるときに、NH3に上昇
の傾向が見えた。これは越境輸送された
NH4NO3による可能性があることを示した。こ
れらの成果は論文「福岡都市圏と福江島での
NH3の季節変化」として投稿中である。 
 
 
 

 

図 3 福江島、隠岐、巻、のの岳での
２−４月平均濃度（観測値）と化学輸送
モデルの発生源感度解析の結果 

 

図 4 NH3 パッシブサンプラーによる NH3濃度
の測定結果。福岡大学（福岡市）、九州大学
RIAM(春日市）、太宰府 FIHES、福江島での結果 
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