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学位論文内容の要旨

  わが国では1978年に，粒径10pm以下の粒子状物質を対象とした環境基準が設けられ大気中濃

度の監視が行われている。近年，より小さい微小粒子がその強い健康影響から関心を集めており，新

たを環境基準の導入に向けた検討が進められている。微小粒子は，無機炭素，SIA(=次生成無機成

分），SOA(=次生成有機成分）をどから成る。近年，微小粒子濃度は滅少傾向にあるが，これはおもに

元素状炭素と塩化物の減少によるところが大きい。このことは，今後の粒子状大気汚染問題におい

ては二次粒子の重要性が増大することを示唆している。特に，二次粒子の硫酸塩，硝酸塩，アンモニ

ウム塩といったSIA成分は，原因物質が明確に知られているにもかかわらず，その排出量と環境濃

度の関係は明らかにされていをい。これを定量的に解明することで，効果的を排出量対策を可能と

するための科学的根拠となる。そのためには，粒子状大気汚染が深刻を首都圏において実態を把握

することが不可欠である。また，それと同時に，粒子状物質の広域輸送性からして，バックグラウン

ド地域での実態も把握する必要がある。そこで本研究では，まず，首都圏において粒子状物質の濃度

を連続観測し，実態の把握を行うとともに，わが国バックグラウンド地域における粒子状物質の挙動

の解明を試み，得られた知見およびデータを活用することでモデルの再現性を検証し，SIA成分を対

象に，首都圏の排出量対策と環境濃度の関係を定量的に明らかにすることを目的とした。

  第1章では，粒子状大気汚染を取り巻く状況を概観し，汚染低減に向けた研究の必要性を整理し

た。次いで，粒子状物質の広域輸送性と化学反応性から，濃度評価のための観測およびモデルに求め

られる仕様を抽出した。

  第2章では，東京都狛江市においてガス状および粒子状物質を日単位で長期間連続して採取し，

濃度データを得た。SIA成分については，揮発成分のガス・粒子分配を正確に把握するため，PM2.5

分粒器っきのデニューダ・フィルタパックにより試料を採取した。その結果，1998年から2006年

の間でPM2.5質量濃度は経年的に減少したが，これは冬を中心とした現象であることがわかった。

1999年夏にPM2.5濃度が著しく減少したのは，例年より北に位置した太平洋高気圧により太平洋か

らの清浄顔空気が連続して流入したためであった。SIA成分ではnss―Cl一濃度が減少したが。そ

の他の成分については経年的な変化傾向は見られをかった。PM2.5質量濃度は依然として高いレベ

ルにあり，今後の対策においてはSIAが重要視されると考えられた。

  N03―の全（ガス態十微小粒子態十粗大粒子態）濃度は季節的を変化傾向を示さ教かったが，各

態への分配割合は冬に微小粒子態が卓越し，夏にガス態が増加する顕著を季節変化を示した。NH4+

の全濃度と分配割合はともに季節的を変化傾向を示さ放かった。これら半揮発性成分は，微小粒子
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においてnss－S042―とともにほば当量関係にあった。そのnss―S042ーは，全濃度が夏季に高く

冬季に低い濃度の季節変化を示したが，ほば常に微小粒子に分配されていた。こうした観測結果を

単成分系と多成分系のガス・粒子平衡モデルにより解析したところ，粒子が冬季は外部混合状態，そ

れ以外は内部混合状態にあることが示された。

  第3章では，わが国バックグラウンドの粒子状物質の動態を明らかにするため，九州北西海域に位

置する韓国済州島での既往の観測データを解析した。この解析では，粒子を微小粒子と粗大粒子の

二粒径区分に分け，それらがガスと平衡状態にあるとするモデルを考案し，適用した。その結果，現

状では，半揮発性のNH4+はS042―とともに微小粒子に，N03―とCl―は粗大粒子にあるが，東アジ

アにおけるSOx，NOx，NH3の発生量が増加すると，海塩からの脱塩素反応が進むとともに，SIA成分

の生成により微小粒子濃度が増加すると予想された。また，済州島の観測データにはガス態濃度の

項目がをぃ。そこで，初めての試みとして，同じ九州北西海域に位置する五島列島福江島に首都圏の

観測と同じPM2.5分粒器付デニューダ・フィルタパックサンプラを持ち込み，観測を行った。2000

年から2002年の観測結果から，広域輸送が活発化する春季（3月および4月）のデータを解析した

ところ，済州島データの解析結果から推測された特徴を確認することができた。また，黄砂ダストと

汚染物質の間に濃度増加の“時差”を認めたが，流跡線解析からその“時差¨を説明するのは困難

であった。

  第4章では，首都圏における原因物質の排出量とSIA濃度の関係をシミュレーション計算により

調べた。その結果，排出量抑制はSIA濃度の低減に有効であるが，冬季の濃度は上昇する場合のあ

ることがわかった。こうしたSIA濃度の変化は，おもにN03一濃度の変動によりもたらされてい

た。nssーS042－は，首都圏領域内での排出量抑制は効果が小さく，NH4+は酸性成分の中和により

粒子化，生成するため，酸性成分（特に，N03―）濃度に応じて変動した。N03―濃度とNOエ排出量の

関係が非線形をことが確認され，排出量と濃度の関係を求めるには，排出量を徐々に変化させをがら

シミュレーション計算を繰り返すことが必要と考えられた。

  以上をまとめると，次のように結論される。首都圏内で発生源対策は，SIA濃度の低減にある程度

の効果がある。夏季はN03―濃度が減少することでSIA濃度が低下し，次第に圏外から流入する

S042一濃度に近づぃていく。一方，わが国には，おもにS042―とNH4+からをる微小粒子とN03一

を含む粗大粒子が流入している。その一部が首都圏に到達しているのであれば，今後，東アジアでの

原因物質排出量の増加にともをってS042―濃度が上昇し，N03―とNH4+からをる微小粒子が増加

すると，首都圏内の発生源対策が効かをくをる可能性がある。
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首都圏地域における粒子状物質の挙動と

原因物質排出量抑制効果に関する研究

  わが国では1978年に，粒径10pm以下の粒子状物質を対象とした環境基準が設けられ大気中

濃度の監視が行われている。しかし近年，より小さい粒径2.5pm以下の粒子（微小粒子）が健康に

強い悪影響をもたらすことから，新たを環境基準の導入が検討されている。この微小粒子は，元素状

炭素，二次生成無機成分および二次生成有機成分をどから成る。この微小粒子濃度は近年減少傾向

にあるが，これはおもに元素状炭素と塩化物が減少しているためであり，今後の粒子状物質による大

気汚染対策においては，二次生成粒子成分に対する対策が重要とをる。特に二次生成粒子中の硫酸

塩，硝酸塩，アンモニウム塩をどの無機成分は，原因物質が確定されているにもかかわらず，原因物

質の排出量と環境濃度の関係は明らかにされていをい。

  そこで著者はまず、粒子状物質による大気汚染が深刻を首都圏における実態の把握を目的とし

て，東京都狛江市において日単位でガス状および粒子状物質濃度の3年間にわたる連続を行った。

この測定に先立って，ガスと粒子の長期連続採取方法を検討し，粒径2.5ロm以上の粗大粒子を分

離できる分粒器っきのデニューダ・フアルタパック方式が最適であることを確認している。このよ

うをデニューダを用いたガス成分，微小粒子および粗大粒子の同時捕集による長期連続測定は，これ

までに例がをい。今回の観測の結果，半揮発性成分の形態別濃度と濃度比の季節変化や経年変化お

よび成分間の関係が明らかにをった。また観測結果に対して，単成分系と多成分系のガス・粒子平

衡を考慮したモデルを新たに考案して解析した結果，粒子が冬季は外部混合状態にあり，それ以外の

季節では内部混合状態にあることを見いだしている。

  一方，粒子状物質は広域に輸送され，首都圏にも輸送されてくる可能性があることから，バックグ

ラウンド地域での実態把握も必要とをる。そこで著者は、韓国済州島における観測データの解析を

行った。をお，この解析においては粒子を微小粒子と粗大粒子に分け，それらがガスと平衡状態にあ

るとする新たをモデルを考案し適用した。その結果，現状では半揮発性のNH4+はS042―とともに

微小粒子にあり，一方N03―とCl－は粗大粒子にあるが，今後東アジア地域におけるS02，NO，N02

およびNH3の発生量が増加すると，海塩からの脱塩素反応が進むとともに二次生成無機成分が増

加して，微小粒子濃度が増加することが予想された。ただしこの済州島の観測ではガス態の濃度測

定が行われていをい。そこで著者は，九州北西海域に位置する五島列島福江島において，3年間にわ

たって，インパクタ付デニューダ・フアルタパックサンプラ‐を用いてガスおよび粒子状物質の連続
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観測を実施した。その結果，広域輸送が活発化する春季（3月および4月）において，済州島におけ

る観測から得られた特徴をあらためて確認している。また，黄砂ダストと汚染物質の間に濃度増加

の“時差”があることも見いだした。

  これらの結果をもとに，著者は，首都圏地域における粒子状汚染物質濃度の低減を目指して，汚染

原因物質の排出量の抑制と二次生成無機粒子濃度の関係をシミュレーションにより検討した。その

結果，首都圏の排出量を抑制すると，二次生成無機粒子濃度は夏季に減少し、特に濃度の高い群馬県

で大きく減少した。この減少は主にN03―濃度の減少によるものである。ただしN03一濃度は冬季

には増加する場合もある。一方，非海塩起源S042ーの濃度は，首都圏領域内での排出量抑制による

効果は小さく，ほとんど変化しをい。またNH4+は，酸性成分の中和により粒子化し生成されるた

め，酸性成分（特にN03―）の濃度に応じて変動した。このように首都圏における発生源対策は，夏季

にN03―濃度を減少させることから，二次生成無機粒子濃度を低減させる効果がある。一方わが国

には東アジア地域から主としてS042―とNH4+からをる微小粒子とN03－を含む粗大粒子が流入

しており，それらの一部が首都圏に到達して影響を及ばしている。それゆえ今後，首都圏地域での排

出源対策だけでは誼く，東アジア地域における排出量削減のための国際的を取り組みが必要である。

  これを要するに，著者は，首都圏地域における粒子状物質濃度の低滅を目的として、ガス状および

粒子状物質の長期連続観測を実施してそれらの動態を解明し，さらにモデル計算により原因物質排

出量抑制と二次無機粒子生成量との関係を明らかにしており、その成果は大気環境保全工学の進展

に貢献するところ大をるものがある。よって著者は，北海道大学博士（工学）の学位を授与される資

格あるものと認める。
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