
１．は じ め に

春季に日本で出現する「黄砂」は，Kosaあるいは

Asian dustなどとも呼ばれ，アジア内陸部の砂漠地

帯（タクラマカン・ゴビ砂漠など）や黄土地帯のダス

トが巻き上げられ，季節風に乗って運ばれてくる現象

である。風によって輸送されるダストは風送ダストと

呼ばれ，その直径が０．０６mm以下であるため，広範

囲に広がり，地球環境にさまざまな影響を及ぼしてい

る（上田・岩田，１９９１）。風送ダストが与える影響は，

太陽放射や地球放射などのエネルギー収支（Liao and

Seinfeld, 1998），大気中の酸性物質の除去や中和

（Avila et al., 1997），生物地球化学的な物質循環

（Duce, 1986; Martin and Fitzwater, 1988; Martin

et al., 1990）など広範囲にわたる。しかし，ダストは

アジア特有の現象ではなく，サハラ砂漠に代表される

世界各地の乾燥地帯で発生する。現在，地球上の陸地

面積の約３０％（５０×１０６ km２）がダストの発生源とな

るとの試算もある（Sokolik and Toon, 1999）。

現在，一年間に大気中に放出される鉱物エアロゾル
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の量は，全球で２，０００Tg yr－１程度であり，これは自

然・人為起源の両方を含めた対流圏エアロゾルの生成

量の半分である（IPCC, 2001）。また，北太平洋全域

へのダスト降下量は３００Tg yr－１（Prospero et al.,

1989），アジアからの西部北太平洋域へは約６４Tg

yr－１と見積もられている（Uematsu et al., 2003）。ア

ジアからのダストが地球環境に与える影響は大きく，

ダストの降下量や季節・経年変動を正確に見積もる必

要がある。

黄砂の化学組成は，主成分であるケイ素の含有量が

多く，長石や粘土鉱物などに由来するアルミニウム，

方解石などに由来するカルシウムやイライトなどに由

来するカリウムが多く含まれており，ほとんどの場

合，ナトリウムよりもカリウムの方が多い（金森ほか，

１９９１; Zhang et al., 1993）。カルシウムの含有割合は，

日本各地の表層土（～１％）と比較して，黄砂は数％

以上である（金森ほか，１９９１）。Ca/Al重量比は地殻

平均組成０．３７（Taylor and MacLennan, 1985），日本

の約０．２に対し，中国の土壌：０．６～１．３，黄土：１．３，

バダインジャラン砂漠：１．２，タクラマカン・ゴビ砂

漠：２．０（金森ほか，１９９１）と高くなる。このように，

発生源により化学組成が異なる。日本においては，人

為起源 Caの影響があるため，Ca/Al重量比は０．５５～

２．２と報告されており（角脇，１９９１），人為起源 Caの

影響を受けるような場合，Ca/Al重量比は変化する。

また，Ca/Al重量比は輸送途上における変質の指標と

されており，鉱物粒子の発生源の推定を行う場合，Sr

同位体を併用した推定が行われている（Kanayama et

al., 2002）。

これまで黄砂について多くの研究が行われている

が，西部北太平洋への輸送によって生じる自然起源エ

アロゾルと人為起源エアロゾルとの混合や組成などを

基に，輸送されたエアロゾルの発生源の推定などを広

域ネットワークで連続観測を行った研究は少ない。本

研究では，西部北太平洋において，黄砂現象が頻発す

る春季に観測点を都市から離れた離島に設置，集中観

測を行った。そして，大気エアロゾル元素組成より，

鉱物粒子の発生源やその輸送過程を明らかにすること

を目的とした。

２．観測と元素分析

２．１ 観測地点と観測期間

２００１年春季（３～５月）に実施された ACE-Asia

（Aerosol Characterization Experiment in Asian

Region）の大気エアロゾル集中観測計画の一環とし

て（Huebert et al., 2003），VMAP（Variability of

Marine Aerosol Properties）大気観測網を設置した。

観測地点は，北から順に，利尻島（４５．１２°N，１４１．２０°E，

asl.（above sea level）３５m），八丈島（３３．１５°N，

１３９．７５°E，asl.８０m），父島（２７．０７°N，１４２．２２°E，asl.

２４０m）の東経１４０度線にほぼ沿った３島とし，それ

ぞれの観測点で大気エアロゾル観測を行った（Fig．

１）。これら観測点が設置された島嶼は周辺地域から

直接，人為起源物質の影響を受けない場所にあり，通

常は清浄な海洋大気の影響下にある。観測期間は，各

観測点とも２００１年３月２９日から５月３１日であるが，利

尻島：５月１８～２７日，３０日，八丈島：３月２９日，５月

９～１０日，１４～２０日，父島：４月１０～２０日が欠損と

なった。

２．２ 試料採取と分析

各観測点において，エアロゾル試料の採取には

HVDVI（High Volume Dichotomous Virtual Impac-

tor, ACS―２１，紀本電子工業）を用い，微小粒子（d＜

２．５μm）と粗大粒子（d＞２．５μm）に分け，テフロ

ンフィルタ（PF０４０，９０mmφ，東洋濾紙）上に捕集

した。捕集時間は日本時間で９時から翌日９時の２４時

間とし，捕集流量は２００L min－１とした。ただし，父

島のみは日本時間で６時から翌日６時までとした。捕

集後，フィルタを回収し，分析時まで冷暗所保管し

た。捕集した試料フィルタは，１／４を元素分析に，１／４

を水溶性イオン成分分析に用いた。

元素分析は，マイクロ波／密封容器内部加熱分解法

Fig．１ Map showing the locations of VMAP sta-
tions.
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と ICP-AESを組み合わせた方法で行った（皆川・植

松，２００１）。試料フィルタを硝酸，過酸化水素，フッ

化水素酸にてマイクロ波／密封容器内部加熱分解法に

より全分解，溶液化した後，ICP-AES（IRIS Advan-

tageTM ICAP，サーモエレクトロン）にて元素を分析

した。分析対象元素は，検出下限等を考慮して１７元素

（Mg，Al，P，K，Ca，Ti，V，Cr，Mn，Fe，Co，

Zn，Sr，Zr，Cd，Sn，Ba，Pb）とした。

エアロゾル中水溶性イオン成分分析には，超純水

（比抵抗率＞１８MΩcm）によって超音波抽出した試

料を用いた。抽出した試料をイオンクロマトグラフ

（DX―１２０，Dionex）によって分析し，主要水溶性無

機イオンである Na＋を分離定量した。分離カラムに

は，CS１２A（Dionex）を，溶離液には２０mMメタン

スルホン酸溶液を用いた。

海塩粒子の影響が考えられる元素である Ca，K，

Mg，Srは，イオンクロマトグラフによって分析した

水溶性 Na＋がすべて海塩起源であるとし，対象元素

濃度から水溶性 Na＋濃度と対象元素の海水存在比の

積を引いたものを非海塩性元素濃度とした。非海塩成

分を計算して表示する際は asteriskを添字とし，Ca＊

と表した。

３．結果と考察

３．１ 島嶼における各元素濃度

２００１年３～５月の利尻島，八丈島，父島における元

素濃度の微小粒子（＜２．５μm）と粗大粒子（＞２．５

μm）の平均値及び微小粒子，粗大粒子をあわせた全

粒子（Total）の平均濃度を Table１に示す。各観測

点において，鉱物起源の Al，Ca，Fe，Kが微小粒子，

粗大粒子ともそれぞれ数百 ng m－３であり，人為起源

とされる Cr，Zn，Pbは数 ng m－３である。

Table１ Mean aerosol compositions (ng m－3) of total, coarse and fine mode particles at
Rishiri, Hachijo, and Chichi-jima, Japan, from March to May 2001.
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Alの微小粒子，粗大粒子をあわせた Totalの平均

濃度は，利尻島，八丈島，父島では，１，２６７，７２２，３１２

ng m－３である。各観測点の Total Al平均濃度は，日本

の主要都市（１９９４～１９９６年）の３００～５００ng m－３（Var

et al., 2000）と比較すると高濃度である。Tsunogai et

al.（1985）が報告した１９８１～１９８３年の黄砂期間の平

均値は奥尻島，八丈島，父島でそれぞれ約３，６２０，約

１，１００，約４８０ng m－３であった。

本観測が行われた期間，東アジアの広範囲において

黄砂現象が見られ，アジア大陸から鉱物粒子が輸送さ

れた（Jordan et al., 2003）。同様に輸送されてくる粒

子濃度は発生源からの距離によって減少するため

（Tsunogai et al., 1985b），発生源であるアジア大陸

に近い利尻島の Total Al平均濃度が最も高く，八丈

島，父島の順に減少している。

また，微小粒子の Al濃度に比べて粗大粒子の Al

濃度が高く，粗大粒子中 Al濃度は全体の約７０％を占

めた。これは，日本で観測される黄砂の大部分が粗大

領域に存在し，黄砂の指標とされている Alも９０％程

度が粗大領域に存在していることにも矛盾しない（溝

畑・伊藤，１９９５）。

Pbは人為起源の指標元素であり，石炭燃焼などか

ら放出されるといわれている（Lupu and Maenhaut,

2002）。Total Pb平均濃度は，黄砂期（１９８９～１９９６

年）において，松江，宇部，筑後小郡，大牟田では３２．０

～７３．６ng m－３である（Var et al., 2000）。同様に春季

のペキンでは微小粒子の Pb平均濃度が２６０ng m－３で

あった（He et al., 2001）。また，２００１年３月２１日の黄

砂イベントの影響を受けた壱岐，隠岐（以下，両島の

平均値）においては，７０ng m－３であった（Mori et al.,

2003）。それに対して，利尻島，八丈島，父島の Total

Pbの平均濃度は，それぞれ１２．３，３５．８，１４．０ng m－３

であり，Var et al.（2000）が報告した黄砂期（１９８９

～１９９６年）の日本の小都市（松江，筑後小郡）と同様

の低い濃度レベルである。利尻島においては，微小粒

子，粗大粒子の両方に Pbが存在していたが，八丈

島，父島では，主として微小粒子に多く存在してい

た。

Znは Pb同様に人為起源とされ，焼却炉を含む工

業過程のトレーサーとして用いられる（Marcazzan et

al., 2003）。松江・宇部・筑後小郡・大牟田における

黄砂期の Total Zn濃度（１９８９～１９９６年）は約数十～

数百 ng m－３と報告されている（Var et al., 2000）。ま

た，２００１年３月２１日の黄砂イベントで壱岐，隠岐にお

いて観測された値は１１６ng m－３であった（Mori et al.,

2003）。それに対して，Total Znの最大濃度は，利尻

島で４月１８日に８９．５ng m－３，八 丈 島で４月２１日に

１１０．０ng m－３，父島で４月２８日に３７．５ng m－３となる。

利尻島，八丈島では３月２１日の黄砂イベントの影響を

受けた隠岐・壱岐の Zn濃度である１１６ng m－３（Mori

et al., 2003）に近い値を示す。しかし，観測期間中の

利尻島，八丈島，父島の Total Zn平均濃度はそれぞ

れ１７．４，１８．９，１９．４ng m－３となり，鉱物粒子濃度に

関係なくほぼ一定濃度を示した。

また，Total Zn/Pbの平均値は，利尻島，八丈島，

父島において，１．４，０．５，１．４となり，八丈島で Pb

濃度が高いため低くなる。Var et al.（2000）は，首

都圏における Pb，Zn平均濃度（１９７４～１９９６年）を東

京：１２４．７，２９８．７ng m－３，川 崎：１４６．１，１９０ng m－３

と報告している。特に Pb濃度は，東日本の太平洋側

において東京，川崎は仙台などの採取地点と比較する

と約数倍高くなっていた。これらのことから，八丈島

は，アジア大陸以外に日本，特に首都圏の影響を受け

たと考えられ，その結果 Zn/Pb比の値が異なると推

測される。

３．２ 黄砂現象にかかわる特徴的な Al，Ca＊のイベ

ント

黄砂現象時には鉱物粒子の輸送が卓越するため，鉱

物に含まれる Alと Caについて考察する。なお，Ca

については，海塩粒子の影響を考慮し，海水起源の

Caを除いた Ca＊を用いた。海水起源の Caは利尻島

では平均で全体の約５％，八丈島や父島では，平均で

全体の約３０％であった。

Fig．２に利尻島，八丈島，父島の微小粒子，粗大

粒子とそれぞれをあわせた Total Alと Total Ca＊の濃

度変化について示す。利尻島においては，Alと Ca＊

の明瞭な濃度変化があり，特徴的な濃度ピークが４月

１０日や５月１４日などに見られる（Fig．２a）。Alは４

月１０日に最大値１２．９μg m－３と Ca＊濃度は４月１１日に

最大値５．１μgm－３を示す。１．０μg m－３以上の濃度ピー

クは，他に４月１６日，１８日，２６日，２８日，５月８日，１４

日，１７日である。八丈島では，利尻島同様に Ca＊が Al

と同じ濃度変動を示し，４月１３日に Al，Ca＊とも最

大値となり，４．０，２．５μg m－３となる（Fig．２b）。ま

た，利尻島とは異なり，高い濃度の期間が長く，ゆる

やかに濃度が変化する。父島は，３島でもっとも Al

と Ca＊の濃度が低く，４月２７日に Al，Ca＊は２．９，

０．５７μg m－３と最大値を示す（Fig．２c）。Al濃度が１
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μg m－３以上であった日数は，利尻島，八丈島，父島

でそれぞれ１７，１１，４日間であり，利尻島や八丈島が

多い。

利尻島と八丈島では，特徴的な濃度変化が見られる

ので，イベントに分類した。なお，父島に関しては濃

度が低くサンプル数も少ないため，議論から除いた。

利尻島においては，特徴的な Alや Ca＊濃度変化から

次の６つのイベントに分けた（R１：４月３～５日；

R２：４月８～１１日；R３：４月１６～１９日；R４：４月

２５～３０日；R５：５月７～９日；R６：５月１２～１７

日）。八丈島においては，最大濃度を示した期間を中

心にその前後の４つのイベントに分けた（H１：４月

１～９日；H２―１：４月１２～１４日；H２―２：４月１５～１９

日；H３：４月２２～２７日）（Fig．２d）。また，Table２に

各イベント期間及び参照となる期間について平均値を

まとめた。

３．３ 各元素の濃縮係数

次に各島嶼の元素の特徴を濃縮係数から考察する。

各元素の濃縮係数は，式�を用いて求めた。

EF＝（［Z］sample/［Al］sample）/（［Z］crust/［Al］crust） �

Zは対象元素，［Z］sampleは試料中の Z濃度，［Z］crust

は平均地殻中 Z濃度である。地殻の平均組成の値は，

Taylor and MacLennan（1985）を用いた。濃縮係数

が１に近いとき，その対象元素は地殻起源であること

を示し（植松，２００２），濃縮係数が１から大きく外れ

た場合，人為起源と考えられる。

Fig．３に，利尻島，八丈島，父島における各元素

の濃縮係数の値を示す。利尻島における各元素の濃縮

係数を基準とし，粗大粒子と微小粒子をそれぞれ，濃

縮係数の低い元素順にあらわした。濃縮係数が１０未満

の地殻組成に近い元素には，粗大粒子では Fe，Ti，

Ca，Kなどの鉱物起源元素やMn，Li，Ba，Zr，V

が，微小粒子でも鉱物起源元素の Fe，Ti，Ca，Kがあ

る。一方，濃縮係数が１０以上の元素は，人為起源とさ

れている Pb，Zn，Cd等がある。

Total Pbと Total Znの濃縮係数の平均値（最小値

～最大値）は利尻島で８４（８～２５１），９３（６～８８４），

八丈島で３１６（６３～８７５），１２３（５～１，１１８），父島で

２４９（２３～８９４），３４７（３～７３４）と北太平洋での報告

値である１０２，１０１～１０２（Arimoto and Duce, 1987）と

同程度になっている。Pbや Znの粒径別の平均濃縮

係数は，微小粒子が粗大粒子の２～４倍大きく，利尻

島と比較して発生源から遠い八丈島や父島において高

くなる傾向を示す。

また，Total Ca＊の濃縮係数の平均値（最小値―最

大値）は利尻島で１．６（０．２～５．６），八丈島で２．６（１．１

～１１），父島で１．８（０．１～１８）となり，人為起源の Pb

や Znと同じように発生源から遠い八丈島では，利尻

島と比較して大きな値をとる。しかしながら，父島に

おいては，利尻島で観測した値に近くなる。

利尻島では黄砂の影響が強かった４月８～１１日にお

いて，Total Al，Total Pb，Total Zn濃度の平均値は

７，３３５，３０，４２ng m－３であるが，黄砂の影響が弱いと

思われる５月１～４日には，２１１，２，８ng m－３とな

る。一方，黄砂の影響が強い時期に対して，Al濃度

が黄砂期の約１／３０であり，Pbと Zn濃度はそれぞれ

約１／１５，１／５である。八丈島においても同様の傾向が

あり，黄砂の影響が強かった４月１２～１４日において

Total Al，Total Zn濃度の平均値は，２，８２９，３０．５ng

m－３であるが，黄砂の影響が弱いと思われる４月２８～

３０日には，２５５，４．１ng m－３となり，黄砂の影響が強

い時期に対して，Al濃度が黄砂期の約１／１０，Zn濃度

Fig．２ Concentration variations of total Al and to-
tal non sea salt Ca at (a) Rishiri, (b)
Hachijo and (c) Chichi-jima stations. Clas-
sification of events at Rishiri and Hachijo
(d) was determined by peaks in concentra-
tions.
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はそれぞれ約１／６である。

人為起源である Pb，Zn並びに鉱物起源の Alは大

陸から輸送されてくるため，両者とも濃度が上昇し，

その濃度比によって人為起源である Pb，Znの濃縮係

数が決定される。期間 R２のように黄砂現象が卓越す

る場合，鉱物起源である Al濃度が高くなるが，人為

起源である Pb，Znの濃度が相対的に高くならないた

め，人為起源元素の濃縮係数は黄砂時に低くなると考

えられる。この結果は，以下のことによって支持され

る。

松江（１９８９～１９９６年）では，Total Al，Total Pb，

Total Znの濃度は黄砂期（３～５月）には６６５，３２，

５０ng m－３であったものが非黄砂期（７～８月）には

１８９，１５，２９ng m－３と，Total Al濃度が約１／４になっ

たのに対し，Total Pbと Total Zn濃度はそれぞれ約

１／２になっていた。これに対応して，Total Pbと Total

Znの濃縮係数は，黄砂期には３２０，９０であったもの

が，非黄砂期には５３０，１８０となり，同様に非黄砂時期

に高くなっていた（Var et al., 2000）。

また，微小粒子だけを見てみると，Kim et al.

（2003）によって２００１年の黄砂期にソウルで測定さ

れた微小粒子の Al，Pb，Zn濃度は，黄砂期には

１，５１４，１０７，１８７ng m－３であったものが，非黄砂期に

は２５８，９１，１５０ng m－３と，非黄砂期には Al濃度が黄

砂期の約１／６になったのに対し，微小粒子の Pbと Zn

濃度はそれぞれ４／５になっていた。これに対応して，

微小粒子の Pbと Znの濃縮係数は，黄砂期には

４７０，１５０であったものが，非黄砂期には２，３２０，６８０と

なり，非黄砂期に高い値を示した。

Table２ Statistical summary of mean concentrations of some elements in
aerosols (ng m－3) at Rishiri and Hachijo, Japan during the study.
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３．４ 黄砂の輸送と Ca＊濃縮係数

利尻島及び八丈島では黄砂の影響を受けており，黄

砂の発生源や Al並びに Ca＊の発生源を特定するた

め，Alを基準とした Ca＊濃縮係数及び後方流跡線解

析を用いて発生源の検討を行った。空気塊の輸送経路

の計算には，NOAA Air Resources Laboratoryの後

方流跡線解析HYSPLIT４モデル（http://www.arl.

noaa.gov/ready/hysplit4.html）を用いた。後方流跡

線の開始高度は観測点付近のポテンシャル温度の鉛直

分布から判断し１，０００mとし，開始時間から７日間

遡った地点まで計算した。開始時は，各観測日とも日

本時間で０９：００とした。各イベント中の典型的な後方

流跡線を利尻島，八丈島について，Fig．４a，Fig．４

bにそれぞれ示す。

Fig．５に，利尻島及び八丈島における Total Ca＊濃

縮係数の変化と各イベント期間における Ca＊濃縮係

数の平均値を示す。観測期間中の Total Ca＊濃縮係数

の平均値は，利尻島，八丈島で，それぞれ２．１±１．４，

３．０±１．９となり，八丈島が大きい。利尻島における各

イベントの Total Ca＊濃縮係数の平均値は，３．２３±

０．２３（R１），１．２８±０．２８（R２），２．０１±０．２４（R３），

１．３５±０．１１（R４），０．９６±０．０３（R５），１．６４±０．１９

（R６）であり，八丈島においては，３．３９±０．５０（H

１），１．９７±０．２７（H２―１），１．８８±０．２７（H２―２），

１．９８±０．２７（H３）である。

Table３に全粒子，粗大粒子，微小粒子の各イベン

ト期間の Ca＊濃縮係数の平均値を示す。Ca＊濃縮係数

は，微小粒子より粗大粒子がやや値が大きくなる傾向

がある。また，Alと Ca＊は粗大粒子が全体に占める

割合は大きいが，観測期間中の利尻島では Ca＊は Al

と比較して粗大粒子の割合の変化が少なく，Alより

全粒子の濃縮係数に与える影響が小さい（Fig．６）。

しかし，期間 R１と R２では，Alは微小粒子の割合が

多くなっており，微小粒子の全粒子の濃縮係数へ与え

Fig．３ Comparison of enrichment factors of chemical compo-
nents between (a) coarse mode (＞2.5μm) and (b) fine
mode (＜2.5μm). Elements with asterisk mark were
presented only in non sea salt concentrations.
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る影響が無視できないと考えられる。

利尻島の期間 R２は，Perfect Dust Storm（PDS）

と呼ばれる大規模な黄砂がゴビ砂漠から中国地方東北

地方において発生し（Iino et al., 2002），これを観測

していた。Single particleの分析においては，黄砂期

の粗大粒子の Ca＊濃縮係数は非黄砂時よりも高い

と報告していた（Ma et al., 2001）。また，Ca＊濃縮

係数は，黄砂や黄砂標準試料 CJ―２の２．２９～２．４６

（Nishikawa et al., 2000; Ding et al., 2001; Makra et

al., 2002）に対して，黄砂の発生源のひとつであるタ

クラマカン砂漠においては８．２４と高い値が報告されて

いた（Makra et al., 2002）。しかしながら，PDSの

期間 R２において Total Ca＊濃縮係数は平均で１．２８と

なり，黄砂や黄砂標準試料 CJ―２の値２．２７～２．４６と比

べて低いが，２００１年３月に観測したペキンにおける

Total Ca＊濃縮係数１．２３（Mori et al., 2003）とほぼ同

じ値である。

利尻島の期間 R５では，全粒子，粗大粒子，微小粒

子の Ca＊濃縮係数の平均値は同じとなり，約１．０であ

る。期間 R５に観測された Ca＊濃縮係数は，ペキンか

ら北西の内モンゴル地区で観測された黄砂期間の値で

ある０．９２（Mori et al., 2003）と同程度である。後述

するが，Pbの濃縮係数は期間 R５において地殻組成

に近い値をとる。このことから，期間 R５においては

粗大粒子，微小粒子とも地殻起源元素が多くを占める

と考えられる。また，同期間，後方流跡線解析や天気

図から低気圧が中国東北部を移動し，鉱物粒子が低気

圧に引き込まれながら空気塊が輸送された。このこと

から，粗大粒子，微小粒子の組成が等しくなるのは，

砂嵐などによって地表から地殻起源のエアロゾルが供

給されるためと考えられる。以上のことから R５は地

殻起源であり，中国東北部の値を反映しており，期間

R２も同様であると考えられる。

しかしながら，期間 R６の微小粒子の Ca＊濃縮係数

は，利尻島の期間 R１～R５と比較して，高い値をと

る。ペキンでは，観測した微小粒子の Ca＊濃縮係数

は４．６と高く（He et al., 2001），微小粒子に人為的な

Caを多く含んでいた（Zhang and Iwasaka, 1999）

と報告されている。期間 R６の後方流跡線はペキンな

どの都市を通過しており，都市の影響を受けた可能性

が考えられる。このように，期間 R２，R５，R６の微

小粒子の Ca＊濃縮係数は，輸送途上の中国東北部の

値や人為起源の値を反映している可能性を示唆してい

る。

一方，粗大粒子の Ca＊濃縮係数は，期間 R２，R４，

R６で１．３７～１．５５となり，PDSの Total Ca＊濃縮係数

に近くなり，期間 R３とH３の中国以北の後方流跡線

経路と粗大粒子の Ca＊濃縮係数がほぼ同じである。

また，R３，H２―１，H３の平均 Ca＊濃縮係数が２．０８～

２．１５であり，３月２１日の黄砂イベントにおいて山口や

壱岐，隠岐で観測された１．７３～１．９９（Mori et al.,

2003）と同程度であり，黄砂標準試料やタクラマカ

ンの土壌の２．４１（Nishikawa et al., 2000），２．５６

（Makra et al., 2002）により近い値を持つ。このこ

とは，人為起源の影響などをもつ微小粒子と比較し

て，粗大粒子は微小粒子の付着などの効果があるもの

Fig．４ Seven-day backward trajectories reach
Rishiri or Hachijo at the end height of
1,000 m on the 0:00 UTC. Backward trajec-
tories of isentropic model were calculated
from the Hysplit model 4 (NOAA Air Re-
sources Laboratory; http://www.arl.noaa.
gov/ready/hysplit 4.html). R 1-R 6 and H 1-
H 3 correspond to the typical trajectories
for episodes of R 1-R 6 at Rishiri and H 1-H
3 Hachijo, respectively. The starting dates
of R 1, R 2, R 3, R 4, R 5, R 6, H 1, H 2, and
H 3 are 4/3, 4/9, 4/17, 4/29, 5/8, 5/13, 4/5, 4/
14, and 4/23, respectively. The square sym-
bols indicate the trajectories for every 24 h.
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Fig．５ Variations of total non sea salt Ca enrichment factors at
Rishiri and Hachijo. Horizontal bars are mean values
during the classified events (see Fig. 2d ).

Table３ Mean Ca enrichment factors of total, fine and coarse modes at two
stations (Rishiri and Hachijo) and East Asia.
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の，発生源の Ca＊濃縮係数に近い値を持つためと推

測される。そのため，粗大粒子の Ca＊濃縮係数は，

他の指標の補助が必要とはなるが，地殻起源粒子の発

生源推定の指標となる可能性が示唆され，黄砂の影響

を受ける場合は約２程度になることが考えられる。

３．５ 黄砂と人為起源物質の輸送

中国の砂漠地帯において発生する黄砂を含む空気塊

が人為起源物質を取り込み，さらに移動する。そのた

め，日本において人為起源元素濃度は３～５月に高く

なり，特に，松江などでは７～８月と比較して Total

Pbは２倍程度濃度が高くなったとの報告がある（Var

et al., 2000）。ここでは黄砂現象と同時に起こる人為

起源物質の輸送について考察する。人為起源元素とし

ては，Fig．３から Pb，Zn，Cdが挙げられるが，黄

砂の影響が粗大粒子に非常に大きく現れるため，微小

粒子や粗大粒子で濃縮係数の大きい Pbを選択する。

また，３つの観測点のうち最も黄砂の影響を受けてい

る利尻島について検討を行う。

利尻島における Al，Pb濃度変動を微小粒子および

粗大粒子について，それぞれ Fig．７ a，bに示す。

Fig．３のイベント期間に対応した各観測期間におけ

る微小粒子と粗大粒子の Pb濃縮係数の平均値を Ta-

ble４に示す。

Pbは Alや Caといった地殻起源元素で分類したイ

ベントに対応した濃度変動を示し，微小粒子に匹敵す

る濃度が粗大粒子にも認められる。Pbはソウルやペ

キンでは，主に微小粒子に存在し（Kim et al., 1997;

Mori et al., 2002），焼却炉など発生源では二山形で存

在した（Chang et al., 2000）。利尻島においては，各

イベント期間とも微小粒子中 Pbが全粒子の６～８割

程度と，粗大粒子にも無視できない割合で存在してい

る（Fig．７c）。このことから，黄砂現象で人為起源物

質が輸送される場合，利尻島においては，むしろ二山

形であると考えられる。

Pb濃縮係数を微小粒子，粗大粒子，全粒子につい

て求めると，PDSがあった期間 R２（期間 R５は粗大

粒子の値しかないため議論から除く）は，最も Pb濃

縮係数が低い（Fig．７d）。しかしながら，期間 R２の

Total Pb濃縮係数３９は，黄砂期間のペキンの２．３

（Mori et al., 2003）や黄土の１．２（Ding et al., 2001）

と比較すると高い濃縮係数である。

ペキンでは，微小粒子の Al，Pbの年間平均濃度と

Pb濃縮係数の年間平均値が８００，３２０ng m－３，２，６００

Fig．６ Ratio of coarse mode concentrations to total
concentrations of (a) Al and (b) Ca＊. Ca＊

represents nss- component only. R 1-R 6
and H 1-H 3 correspond to the episodes of R
1-R 6 at Rishiri and H 1-H 3 Hachijo, re-
spectively. The average value is repre-
sented together with error bar (2σ) for each
episode. Fig．７ Concentration variations of Al and Pb at

Rishiri in (a) fine mode and (b) coarse mode
particles. Shown also are (c) ratio of fine
mode concentration to total concentration
of Pb and (d) mean Pb enrichment factors
for fine mode and coarse mode and total
mode particles. Each mean value was cal-
culated from the Pb enrichment factors
during the episode corresponding to R 1-R 6
(see Fig. 2d ).
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であったのに対し（He et al., 2001），Mori et al.

（２００３）によって報告された黄砂イベント時のペキン

における Al，Pb濃度から計算すると，Pb濃縮係数

は２．３と地殻組成に近い値となる。黄砂時において

は，人為起源物質よりも鉱物の影響が強くなり，Pb

濃縮係数が低くなったと考えられた。また，現地性 Pb

の影響から Pb濃縮係数への影響も考えられるが，

Table４の Pb濃度から黄砂イベント時には数倍以上

高く，現地性 Pbの影響は少ないものと考えられる。

それに対して，同様な黄砂時における R２期間の粗

大粒子の Pb濃縮係数は，平均で２４である。この値

は，Mori et al.（2003）が３月２１日の黄砂イベントで

壱岐や隠岐，山口で観測した Pb濃縮係数とほぼ同じ

であるが，ソウルで観測された１１１（Kim et al.,

2003）よりは低い。一方，微小粒子の Pb濃縮係数の

平均値は，R３，R４では，黄砂の輸送経路上にあるソ

ウルで観測した値３３４（Kim et al., 2003）とほぼ同じ

であり，また，他の期間も７０以上である。

長距離輸送において，一般的に粒径が大きな粒子は

小さなものに比べて除去されやすく，結果として Pb

が人為起源であり微小粒子に主に存在するため，鉱物

粒子の Alを基準とした Pb濃縮係数は上昇する。微

小粒子の濃縮係数は利尻島では黄砂期のソウルの値に

近く，人為起源の Pbの影響を受けている。それに対

して，粗大粒子の濃縮係数は，地殻の値に近づいてい

るが，黄土の１．２（Ding et al., 2001）よりも高いた

め，同様に人為起源の Pbの影響を受けていると考え

られる。微小粒子中 Ca＊濃縮係数が黄砂輸送時に通

過地域の影響を受けることから，同様に利尻島で観測

された R２期間の Pbも黄砂の発生源ではなく，輸送

途上の中国東北地方に発生源を持つと考えられる。

微小粒子中 Pb濃縮係数の平均値は，特に，PDS

があった期間 R２と R６は低く，他の期間とは異なっ

ている（Fig．８）。これは期間 R２と R６は，通常より

も鉱物粒子の濃度が高くなり，それによって Pb濃縮

係数が下がったものと考えられる。さらに，発生源か

ら離れた場所であるにもかかわらず，Pbが二山形で

粗大粒子や微小粒子にもかなりの量が存在した。この

結果，黄砂の発生や輸送過程において Pbが微小粒子

だけでなく粗大粒子に微小粒子の付着が生じ，輸送さ

れていたことが推測される。

次に，輸送が Pbと Alの濃度に与える影響を考え

Table４ Mean Pb enrichment factors of Total, fine and coarse
modes at Rishiri and East Asia.
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る。Tsunogai et al.（1985b）は，その輸送による濃

度を距離の関数として式�にあらわしている。

［Z］＝a・exp（kx） �

Zは対象元素，a，kはその元素に特有の定数。X

は距離である。

Pbと Alについて式�について表すと，

［Al］＝a１・exp（k１x） �
［Pb］＝a２・exp（k２x） �

式�を式�に代入することより，式�となる。

［Pb］＝
�
�
�

a２×（１a１）
k２／k１�
	


×［Al］k２／k１＝a［Al］k２／k１ �

利尻島における粗大粒子と微小粒子の Alと Pbの

濃度から k２/k１（以下，減衰比と呼ぶ）の値を求め，

各元素の挙動を検討した。ただし，期間 R２と R６は

後方流跡線解析の結果，同じ発生源であり，また，大

規模な黄砂現象であるため，これらの期間の試料を同

一とし，他の期間の試料を分けてそれぞれの Pb-Al

減衰比を求めた。Pb-Al減衰比が１に近い場合，Pb

と Alは同一の挙動を示し，また Pb-Al減衰比が１よ

り小さい場合，Pbより Alが早く除去され，Pb-Al減

衰比が１より大きい場合，Alより Pbが早く除去され

ていることを意味する。また，微小粒子と粗大粒子の

Pb-Al減衰比が等しい場合，Pbと Al濃度減少率が同

じであることから，微小粒子と粗大粒子の挙動や輸送

過程が似通っていることを意味する。

Pb-Al減衰比は，平常時で，微小粒子と粗大粒子そ

れぞれ１．２８（r＝０．８３），０．４８（r＝０．５６）である。通

常，微小粒子において Pbの濃度減少率が高く，粗大

粒子においては，Alの濃度減少率が大きい。すなわ

ち，微小粒子においては，そのまま輸送され続けれ

ば，地殻起源の Alが残り，粗大粒子においては，人

為起源の Pbが残ることを意味する。

期間 R２と R６では粗大粒子と微小粒子が０．３１（r＝

０．５４），０．４１（r＝０．７５）という同じ Pb-Al減衰比を持

つため，微小粒子と粗大粒子の挙動が似ていること，

微小粒子も鉱物起源物質の影響が大きいことを示す。

さらに，微小粒子と粗大粒子のどちらにも人為起源物

質である Pbが存在することから，粗大粒子表面に，

微小粒子の Pbが付着していたと考えられる。

以上のことより，黄砂現象時には，粗大粒子にも微

小粒子中濃度と匹敵する Pbがあり，粗大粒子と微小

粒子の Pb濃度の減少率が同じであることから平常時

と異なる粒子間の相互作用が働いていることが考えら

れる。このように，黄砂現象における人為起源物質の

輸送においては，微小粒子だけでなく，粗大粒子の除

去機構も考慮し，その輸送過程を解明する必要があ

る。

４．ま と め

利尻島，八丈島及び父島における黄砂期間のエアロ

Fig．８ Relation between Pb and Al in fine mode at Rishiri. Dash lines
indicate different Pb enrichment factors. Two groups R 2 and R 6
represent dust events on the dates shown in the figure.
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ゾルの観測から，以下の事が明らかとなった。

�２００１年３～５月に行われた ACE-Asiaの観測期

間中の Total Al濃度は，利尻島，八丈島，父島では，

数百 ng m－３であり，日本の主要都市での濃度以上で

あった。また，人為起源元素である Pb，Zn濃度は，

平均濃度は３島ともあまり変わらず，アジア大陸から

輸送される人為起源物質や鉱物起源物質の影響を大き

く受けていることが分かった。黄砂期間においては，

Al，Caなどの鉱物粒子の濃度が高く，相対的に，Pb

などの人為起源元素の濃縮係数が低くなることが分

かった。

�粗大粒子の Ca＊濃縮係数は，他の指標の補助が

必要とはなるが，地殻起源粒子の発生源推定の指標と

なる可能性が示唆され，黄砂の影響を受ける場合は約

２程度になることが考えられた。

�黄砂現象時には通常と異なり，人為起源物質が微
小粒子と比較して粗大粒子に多く混合もしくは付着し

て運ばれることが考えられた。微小粒子だけでなく，

粗大粒子も考慮して，輸送過程を考慮する必要がある

と考えられる。

本研究によって，春季の西部北太平洋の黄砂の輸送

では，エアロゾル中 Caや Alなどの鉱物粒子と Pb

に代表される人為起源物質の存在形態の違いなどの特

徴が明らかになった。今後，無機イオン成分，元素状

炭素，有機炭素，またガス成分などの大気成分を含め

た総合的な解析を行うことが必要である。特に，人為

起源物質の黄砂への影響を考慮した上で，粒径分布ご

との輸送メカニズムの解明が必要と考えられる。さら

に，近年，黄砂が地球環境に大きな影響を与える可能

性が指摘されてきており，今後，大気分野のみなら

ず，海洋学，生物学など多領域にまたがって黄砂の影

響を評価する必要がある。
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