
１．は じ め に

黄砂は，3月下旬から5月上旬にかけてアジア大陸

の砂漠地帯で舞い上がった黄土が偏西風で日本に輸送

される現象である。近年，大気汚染物質が黄砂と共に

輸送されている可能性が指摘されている（成田・植

松，2007）。すなわち，中国上空の都市大気中に含ま

れる硫黄酸化物が黄砂粒子に吸着して輸送されている

可能性がある（Zhou et al., 1996）。

そこで我々は先に大阪府東大阪市において2005年4

月と2006年4月に黄砂粒子を捕集し，個別粒子の元素

組成を調査した（中口ほか，2007）。その結果，高濃

度の黄砂時は海塩粒子など土壌起源以外の粒子の割合

が比較的低いこと，硫黄酸化物を含んだ黄砂粒子が一

定割合存在し，その割合は大規模黄砂時には減少する

ことが示唆された（中口ほか，2007）。また，東大阪

で捕集された黄砂の元素組成は中国の黄土や中国で捕

集されたエアロゾル（Okada and Kai, 1995; Okada et

al., 2005）の元素組成と一致した結果を示さなかっ

た。これらのことから，東大阪市に到達した黄砂は，

おそらく他の地域を起源とするものであり，また輸送
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途中で変質していることが示唆された（中口ほか，

2007）。

以上のように，黄砂の輸送途中での変質についての

研究は始まったばかりであり，まだ報告例が少ない。

そこで本研究では，2007，2008年に大阪府東大阪市

で黄砂粒子を粒径別（2.5μm以下，2.5～10.0μm）

に捕集し，それぞれ約300個の個別粒子について電子

顕微鏡による形態観察ならびに元素分析を行い，粒子

の元素組成による分類を行った。また，黄砂の起源の

1つと考えられるモンゴルの表層土についても同様に

粒子の分類を行い，既に報告した中国の3つの地点の

黄土およびエアロゾルの粒子の分類結果と比較した。

さらに，硫黄化合物を含んだ黄砂粒子の個数割合の

年々変化についても議論した。

２．方 法

２．１ 試料採取点，PM10，PM2.5の測定

エアロゾルおよび表層土の試料採取地点を Fig. 1

に示す。試料採取は東大阪市小若江近畿大学屋上

（34°39’N，135°35’E，地上高30 m）にて行なった。

黄土試料はモンゴル南ゴビ・ハンオール（43°28’N，

104°39’E）とサインシャンド（43°58’N，111°29’E）

で採取された表層土を用いた。なお，試料は加熱処理

等の前処理は行わずそのまま用いた。浮遊粒子状試料

は慣性衝突方式で PM10，PM2.5を分粒捕集するパーソ

ナルダストサンプラー（柴田科学製 NWPS-35H）と

ポータブルサンプリング用ポンプ（柴田科学製MP-

Σ300）を用いてフィルター上に捕集した。フィル

ターは PTFEバインダーガラス繊維ろ紙を使用し，

ポンプは吸引流量を2.5 L/minに設定し，0時から翌

日の0時まで24時間捕集を行った。この実験に使用し

たパーソナルダストサンプラーの分粒特性は，PM10

は粒径10μmの粒子を50％カット，PM2.5は粒径2.5μ

mの粒子を50％カットする。なお，個別粒子解析に

は，2007年5月26日0:00～24:00，2008年3月3日0:00

～24:00及び5月27日0:00～24:00に採取した試料を用

いた。PM2.5および PM10の重量濃度は�線式粉じん計
（紀本電子工業製 SPM-613D型）を用いて測定間隔

60分で連続測定した。

２．２ 浮遊粒子の元素組成分析

捕集した浮遊粒子状試料は試料採取後のフィルター

を5 mm角にカット，黄土試料は導電性カーボン両面

テープ上に撒いた後，それぞれ試料台に貼り付けその

上に，オスミウムコーターによりオスミウムを20 nm

の厚さとなるよう蒸着した。その後，各試料から粒子

径2.5μm以上と2.5μm以下の粒子を無作為に選び，

走査型電子顕微鏡（SEM;日立製作所製 S-4800型）

を用いて形態観察した。次に主要元素組成分析をエネ

ルギー分散型 X線分析装置（EDX;掘場製作所製 EX-

420型）にて行った。X線の加速電圧は20 kV，分析

時間は60秒で行い，粒子全体に X線が当たるよう照

射領域を選んだ。

なお，粒子の直径は，長径とそれに直交する長さの

平均値として定義した。

２．３ 後方流跡線解析

後方流跡線解析には，アメリカ海洋大気管理局

（NOAA）より公開されているHYSPLIT 4 modelを

用いた。なお，初期高度には乱流の影響が小さい1500

m及び2000 m（AGL）を選んだ。また鉛直輸送計算

は3次元法（Model vertical velocity）により行った。

３．結果及び考察

３．１ 各サンプル採取日における PM10，PM2.5の変

動および後方流跡線

本稿においてはサイズ0.5～2.5μmの粒子を PM2.5，

2.5～10.0μmの粒子を PMcoarse（PMc），また粒径

サイズ10.0μm以下の粒子を PM10と表記する。一般

的に黄砂の粒子径は0.43～30μmの範囲にあり，重

量基準の濃度分布からは4μm付近にもっとも多くの

Fig. 1 Location of sampling sites inthe present
study: Saynshand (SAY), Han Uul (HAN)
and Higashiosaka (HIG). Reference sites of
Zhangye (ZHA), Hohhot (HOH) and Yanan
(YAN) are also shown.
●: Soil sampling point,
○: Aerosol sampling point
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粒子が存在する（石坂隆，1991）ため，PM10と PM2.5

の濃度増加は黄砂に起因する場合が多い。

2007年 は3月28日，4月2，3日，5月26，27日 に，

2008年は3月3日に大阪で黄砂が観測された（気象庁，

2007，2008a）。分析を行った3種類のサンプルのう

ち2007年5月26日と2008年3月3日には黄砂が観測さ

れているが2008年5月27日には黄砂は観測されていな

い。各サンプル採取時の PM2.5，PM10の変動を Fig. 2

に，また過去5日間の後方流跡線および相対湿度の変

化を Fig. 3に示す。

３．１．１ 2007年5月

2007年5月の黄砂は2007～2008年に観測された黄

砂の中では一番規模が大きく，PM10，PM2.5（Fig. 2

（A））は5月26日0:00（UTC: 25日15:00）から27日10:

00（UTC: 27日1:00）にかけて，高い値を示した。最

大値はそれぞれ0.30 mg/m3，0.10 mg/m3，日平均値

はそれぞれ0.16 mg/m3，0.06 mg/m3であった。

また，後方流跡線（Fig. 3（A））によれば，5月26日

の東大阪上空2000 mの気塊は3日前にロシア上空に

あった気塊が，カザフスタン，モンゴルそして中国を

通過してもたらされたと考えられる。特にゴビ砂漠及

びモンゴル高原の上空約2500 m，内モンゴル自治区

の上空約2000 m，遼寧省の上空約1500 mを通過して

いる。ゴビ砂漠は黄砂の起源と考えられている地域で

あり，遼寧省は，石油・石炭等の地下資源に恵まれて

いる中国国内最大級の重工業地帯である。また東大阪

上空1500 mの気塊も類似したルートを経ている。相

対湿度については東大阪上空2000 mの気塊は，モン

ゴル上空では80％以上であったが，日本に近づくに

従い湿度は徐々に低下していた。東大阪上空1500 m

の気塊もモンゴル上空で湿度は約50％であり，その

後20～30％に低下し，そのままの湿度を維持しなが

ら東大阪に到達したと考えられる。したがってこの気

塊中のエアロゾルは汚染の影響を受けた後，比較的乾

燥した状態で輸送されたものと推定される。

3.1.2 2008年3月

2008年3月の黄砂の規模は2007年5月に比べると小

さく，3月3日の15:00（UTC: 3日6:00）に PM10のピー

ク（0.097 mg/m3）が認められる（Fig. 2（B））。

また，後方流跡線（Fig. 3（B））によれば，3月3日

の東大阪上空2000 mの気塊はモンゴルおよび中国を

通過してきたものと考えられる。タクラマカン砂漠で

は上空約2500 m，ゴビ砂漠・モンゴル高原では上空

約1500 m，内モンゴル自治区では上空約2500 m，遼

寧省では上空約3000 mをそれぞれ通過してきたもの

と考えられる。東大阪上空1500 mの気塊も同様にモ

ンゴルおよび中国を通過してきたと考えられ，特に中

国では河北省，山東省，安徽省，江蘇省上空500 m

付近を通過している。山東省，江蘇省は2007年省内

総生産において第2次産業が1兆元を超え，華東工業

地帯を有している。また河北省には渤海沿岸工業地帯

が存在している。安徽省東部には1950年代より急速

に発展した馬鞍山があり，硫黄，石灰石，石油化学，

セメント工場が多い都市である。従って，2008年3月

の東大阪上空1500 mの気塊はこれらの工業地域の影

響を強く受けている可能性が高い。相対湿度について

は，3月3日に東大阪上空2000 mに到達した気塊は内

モンゴル自治区から黄海にかけては高い湿度（80％

以上）の高度を通り，高い湿度を維持したまま東大阪

Fig. 2 Temporal change of mass concentration of
PM10 and PM2.5 over Higashiosaka in 2007
and 2008.
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に到達してきたものと考えられる。また東大阪上空

1500 mに到達した気塊はモンゴルでは高い湿度（約

80％）の高度から内モンゴル自治区から黄海にかけ

ては比較的湿度の低い高度を通過するが，黄海上空か

ら湿度は急激に増加し高い湿度を維持したまま東大阪

に到達したと考えられる。また，気象庁によると2008

年3月3日の大阪府下の天候は1 mm以下の降雨が6～

18時にかけて認められている（気象庁，2008b）。従っ

て，この気塊中のエアロゾルは汚染の影響を受けた

後，高い湿度を経験していると推定できる。

３．１．３ 2008年5月

黄砂の観測されていない5月27日の13:00（UTC: 27

日4:00）に PM10のピークが認められ，その最大値は

0.066 mg/m3であった。また5月27日における PM10と

PM2.5の日平均値はそれぞれ0.036 mg/m3，0.023 mg/

m3であった。

また，後方流跡線（Fig. 3（C））から，5月27日の東

大阪上空2000 mの気塊はモンゴル，中国を経由して

もたらされたと考えられる。タクラマカン砂漠・ゴビ

砂漠では上空約3000 m，内モンゴル自治区では上空

約3000 m，吉林省では上空約3000 mをそれぞれ通過

している。また東大阪上空1500 mの気塊は中国山東

省の上空1000～5000 mを約36時間滞留し，その後，

河北省上空約2000 m，江蘇省上空約3000 mを経由し

もたらされたと考えられる。相対湿度については，5

月27日に東大阪市上空2000 mに到達した気塊は，モ

ンゴルでは湿度の低い高度から徐々に湿度が高い高度

に移行する。中国国内のモンゴル自治区上空では徐々

に湿度が低下する高度に移行し，低い湿度を維持した

まま東大阪に到達したと考えられる。東大阪市上空

1500 mの気塊は中国国内では3000～3500 mの高度

（湿度約60～80％）を移動し，その後，湿度が低下

する日本海上空を通過し東大阪に到達したと考えられ

る。以上のことから，この気塊中で黄砂が変質してい

るとすれば，モンゴルや中国内陸部で発生した黄砂が

重力沈降し，中国沿岸域において低層の高湿度の汚染

気塊と混合した可能性が考えられる。

３．２ 粒子の粒径別個別粒子分析

パーソナルエアーサンプラーのフィルターに捕集さ

れた浮遊粒子を SEMによる観察の後 EDXにより元

素分析を行った。なお，粒子は無作為に選択し，2007

年5月26日は PMcを285個，PM2.5を268個，2008年3月

3日は PMc，PM2.5共に291個，2008年5月27日は PMC

を292個，PM2.5を276個分析した。粒子の電子顕微鏡

写真および EDXのスペクトルの例を Fig. 4に示し

た。

個別粒子の元素別重量割合を求め，Okada and Kai

（2004）の方法に従い，分類を行った。以下のよう

に元素（X）の重量割合を定義する。

P（X）＝X/（Na＋Mg＋A 1＋Si＋S

＋Cl＋K＋Ca＋Ti＋Fe）

Siを例にすると，“Si-rich”に分類される粒子は P

（Si）値が他のどの元素の P（X）よりも高い粒子であ

り，Si-rich粒子の中でも，P（Si）≧0.65の場合は“Si

Altitude(m)＝meters AGL; R.H.(%)＝Relative Humidity

Fig. 3 Backward trajectories from 1500 m and 2000 m altitude above Higashiosaka and their
relative humidity started at (A) 12:00 (UTC), 26, May, 2007, (B) 12:00 (UTC), 3, March,
2008 and (C) 12:00 (UTC), 27, May, 2008.
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-dominant粒子”と定義する。また，P（Si）＜0.65か

つ，P（X）≧0.20の粒子は“Si-X粒子”と定義する。

さらに P（Si）＜0.65で，他のどの元素についても P

（X）＜0.20である粒子は“Si-other粒子”と定義す

る。Si以外の元素についても同様である。この分類

法に従い，2007年5月26日，2008年3月3日，5月27日

に採取した粒子を分類した結果を Table 1に示す。

３．２．１ 2007年5月26日に採取された粒子

PMcでは Si-rich粒子が全粒子の94.4％を占めてお

り，他に Ca-rich粒子が1.8％，Na-rich粒子が1.1％

存在していた。大部分を占めている Si-rich粒子の中

でも Si-Al粒子（50.9％）が最も高い割合であり，Si-

Na粒子は8.8％存在した。一方，PM2.5も PMcと同様

に Si-rich粒子が大部分（95.1％）であり，他に Fe-

rich粒子（1.9％），Na-rich粒子（1.1％）がわずかに

存在していた。PM2.5の Si-rich粒子の内訳は，PMc

と同様に Si-dominant粒子（28.4％）と Si-Al粒子

（25.4％）の割合が高く，Si-Na粒子（21.3％）も比

較的多く存在していた。Naについてみると，PMc，

PM2.5ともに Na-rich粒子が占める割合は小さく，Na

は主に Si-Na粒子として存在していた。

３．２．２ 2008年3月3日及び5月27日に採取した粒子

2008年3月3日の PMc中には Si-rich粒子が81.4％

を占めていた。これは2007年5月の値より低いが Ca-

Fig. 4 Morphological features and X-ray spectra of dust particles col-
lected at Higashiosaka.
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rich粒子が8.2％，Na-rich粒子が6.9％それぞれ存在

したためである。2007年5月と同様に Si-rich粒子の

中でも Si-Al粒子が比較的高い重量割合（42.3％）で

存在し，その他に Si-dominant粒子（13.1％）や Si-

Na粒子（11.3％）が比較的多く存在した。PM2.5も Si

-rich粒子が全粒子の95.9％と大部分を占めていた。

しかしその内訳は Si-Na粒子（24.7％）が多く，Si-

Al粒子（23.7％）が比較的少なかった。Naに着目す

ると，Na-rich粒子は PMcでは6.9％で，その中でも

Na-Si粒子の個数割合（5.2％）が比較的高かったの

に対し，PM2.5では Na-rich粒子は認められなかっ

た。また，Si-Na粒子の個数割合は PMcでは11.3％，

PM2.5では24.7％でどちらにも存在した。粒子中の Na

の起源は海塩と土壌の両方が考えられ，特に黄砂時に

はタクラマカン砂漠由来の風化した岩塩（Halite）が

起源の1つと考えられる（Mohnal et al., 1993; Yabuki

et al., 1998; 2002）。この例では，主成分が NaClで

ある粒子はほとんどないが，後述するように発生域で

の土壌やエアロゾルと比べて Si-Naが多いので，Na

の多くは海塩起源であると考えられる。すなわち，Na

-rich粒子は主に外部混合の変質した海塩であり，Si-

Na粒子は主に鉱物と内部混合した海塩と考えられ

る。

非黄砂時の2008年5月は黄砂の規模が小さかった

2008年3月とよく似た結果を示した。2008年5月27日

に採取した PMcの分類では Si-rich粒子が全粒子の

85.6％を占めており，他に Na-rich粒子が8.2％，Ca-

rich粒子が2.7％存在した。中国の延安（36°59’N，

109°48’E）で採取した黄土において，Ca-rich粒子の

重量割合は23.0％（中口ら，2007），タクラマカン砂

漠試料（37°01’N，80°44’E）の黄土試料中の Ca-rich

粒子の重量割合は9.0％（Okada and Kai, 2004）で

ある。従って Ca-rich粒子は鉱物起源と考えられる。

PMcの Si-rich粒子の内訳をみると，Si-Al粒子（28.4

％），Si-dominant（22.3％）の他に，Si-Na粒子（21.2

％）も比較的多く存在していた。一方，PM2.5は Si-rich

粒子が全粒子の96.7％と大部分を占めていたが，その

中で Si-Na粒子（35.1％）が最も多い。以上のよう

に2008年の規模の小さい黄砂では2007年の黄砂と比

べて PMcに外部混合した海塩が比較的多く含まれて

いた。鉱物と内部混合した海塩と考えられる Si-Na

粒子はどのサンプルにも存在し，PMcよりも PM2.5で

割合が高い傾向にあった。

Si-Al粒子については2007年，2008年共に PM2.5よ

りも PMcに比較的高い割合で存在していた。金森ら

は，日本に飛来する黄砂の特徴として，粒径サイズに

よらず，均一な化学組成の土壌を含むと報告している

が（金森ら，1991），粒子サイズの違いにより，元素

組成が異なる可能性が示唆される。

３．３ モンゴル表層土の粒子の元素組成による分類

東大阪市に到達した黄砂の起源解明のため，その起

源の1つと考えられるモンゴルの表層土の粒子の元素

組成による分類を行った。試料はサインシャンド（以

Table 1 Number of particles categorised using ele-
mental composition (%).
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後“Saynshand”と表記），および南ゴビ，ハンオー

ル（以後“Han Uul”と表記）で採取した表層土を用

いた。結果を Table 2に示す。なお，EDX分析を行っ

た粒子の平均粒径サイズは Saynshandが5.0μm，

Han Uulが4.2μmである。

Saynshandの表層土は Si-rich粒子が大部分（98.3

％）を占め，特に Si-Al粒子が高い個数割合（56.3％）

で存在していた。その他 Si-dominant粒子（29.7％）

や Si-other粒子（5.7％）の存在を確認することがで

きた。Han Uulも Saynshand同様に Si-rich粒子

（95.0％）が大部分を占めていた。Si-rich粒子では

Si-other粒子が最も多く31.3％を占めており，その他

Si-dominant粒子（23.3％）と Si-Al粒子（23.0％）

がほぼ同じ重量割合で存在しており，Si-Na粒子が

12.3％含まれていた。Si-rich粒子以外ではHan Uul，

Saynshandともに Fe-rich粒子，Ti-rich粒子，Al-

rich粒子がそれぞれ1％以下とごく僅かではあるがそ

の存在が認められた。Han Uulと Saynshandの違い

はHan Uulには Ca-rich粒子が4.0％含まれているの

に対し，Saynshandには Ca-rich粒子の存在が確認

Table 2 Number fraction of particles categorised using elemental
composition (%).
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できなかった。

中口ら（2007）は同様の分類法に基づいて，モン

ゴルと同様に黄砂の起源と考えられる中国の延安

（36°59’N，109°48’E，“Yanan”と表記）の黄土（中

口ほか，2007）や中国内モンゴル自治区呼和浩徳

（40°51’N，111°49’E，“Hohhot”と表記）のエアロ

ゾルの個別分析を行った。また，Okadaらは，張掖

（39°52’N，100°23’E，“Zhangye”と表記）で採取

された個別エアロゾル（Okada and Kai, 1995, Okada

et al., 2005）の元素組成分析を同様におこなった。こ

れらの結果と比較すると Si-rich粒子の個数割合は，

Yanan（72.0％），Hohhot（69.6％），Zhangye（83.2

％）に比べて，Saynshand, Han Uulでは高い値を示

している。Ca-rich粒子については逆の傾向を示し，

Yanan（23.0％），Hohhot（17.7％），Zhangye（12.6

％）に対し，Saynshand, Han Uulでは極めて低い

（Han Uulでは4.0％，Saynshandでは未検出）。Na-

rich粒子についてはHohhot（1.3％），Zhangye（1.7

％）は僅かに検出されているのに対し，Saynshand,

Han Uulおよび Yananにおいては検出されていな

い。

以上の発生域での分析結果と2007，2008年に東大

阪市で捕集された黄砂の元素組成を，特に PMcの Si

-rich粒子の組成に着目して比較した。2007，2008年

の黄砂時，非黄砂時の PMcならびに Saynshand，

Han Uul，Yanan, Hohhot，Zhangyeの Si-rich粒子

の個数割合の内訳を Fig. 5に示す。発生域の Si-Al粒

子割合は24.2～70.7％と大きくばらついており，中国

のHohhotと Zhangyeでは，60～70％と高い。また

同じ中国の Yananでは27.8％と非常に低い。モンゴ

ルでは Saynshandで57.3％，Han Uulで24.2％であ

る。2007年5月のサンプルと2008年3月のサンプルは

Fig. 5 Composition of Si-rich particles.
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両方とも約50％であり，Saynshandの値に近い。ま

た，これらの後方流跡線解析の結果はモンゴル中～南

部が発生源である可能性を示している。また，2008

年5月のサンプルでの値は約30％であるが，この日の

後方流跡線（2000 m）がモンゴル東部のHan Uul付

近を通っていることと符合する。また，2008年3月に

観測された黄砂に関しては，Si-Al粒子の割合と，先

の後方流跡線の結果（Fig. 3（B））を併せると，Sayn-

shand付近が発生源である可能性が示唆される。発

生源における Si-Na粒子の割合をみると，Han Uul

での13.0％が最大で，次に Saynshandが4.1％であ

る。他のサンプルでは検出されていない。これに対し

て，東大阪でのサンプルでは Si-Na粒子が9.3～24.8

％存在する。このことから，東大阪のサンプルで検出

された Naの大部分は，輸送途中で付着した海塩粒子

によるものであると推定される。

３．４ Al-S-Caの相対重量比からみた人為起源硫黄

酸化物の寄与

試料中の Al-S-Ca相対重量比から人為起源硫黄酸

化物の寄与率を推定した。一般的に S/Ca比の大きな

粒子は，人為起源の硫黄酸化物を含む粒子と考えられ

る（Okada and Kai, 1995; Zhou et al., 1996）。つま

り，土壌起源の Caは CaCO3や CaSO4由来と考えら

れているが，CaCO3の場合 Sを含まないので S/Ca比

は0であり，CaSO4の場合 S/Ca比は0.8である。従っ

て，ここでは S/Ca比が0.8より大きな粒子を人為起

源の硫黄酸化物が輸送途中で吸着した粒子と定義す

る。ただし，海水中にも Caや Sは存在するので，Na

-dominant粒子，Cl-rich粒子は海塩起源とみなし除

外した。

東大阪市で採取した粒子について Na-dominant粒

子，Cl-rich粒子を除外し，残りの粒子について Al-S-

Caの相対重量比を求めた結果を Fig. 6に示した。図

中のラインは S/Ca＝0.8を示している。Saynshand

の表層土（Fig. 6（A））やHan Uulの表層土（Fig. 6

（B））には Sの存在は確認されないので，そのほとん

どはアルミノケイ酸塩や CaCO3であると考えられ

る。それに対し2007年の黄砂時に東大阪市で捕集さ

れた粒子では S/Ca比が0.8より大きな粒子の割合

は，PM2.5（Fig. 6（C））では2.6％，PMc（Fig. 6（D））

では2.5％であった。2008年の黄砂時にも PM2.5（Fig.

6（E））には5.5％，PMc（Fig. 6（F））には6.6％存在

した。2005，2006年の同様の観測結果（中口ほか，

2007）を合わせて，全粒子に占める人為起源硫黄酸

化物が吸着したと考えられる粒子の割合を年別に

Fig. 7に示した。PMcでは2005年から2006年にかけ

て少し減少したが，2007年からは再び増加する傾向

を示している。また PM2.5については2005年から2007

年にかけてわずかに減少する傾向を示したが，2008

年は PMcと同様に増加傾向を示した。2007年5月の

後方流跡線（Fig. 3（A））によると黄砂時の東大阪市

1500，2000 m上空の気塊はともに中国遼寧省を通過

してきており，この地域には先にも述べたが，中国国

内最大の重工業地帯が位置している。従って2007年

に PMcの人為起源硫黄酸化物が増加した原因の一つ

としてこれら地域の工業活動に伴う人為起源物質の寄

与が考えられた。また，2008年3月の黄砂時の後方流

跡線（Fig. 3（B））によると，東大阪市上空1500 mに

到達した気塊はモンゴルと中国上空を通過してきてい

Fig. 6 Relative weight ratios of Al, S and Ca for
residual particles after separating Na-
dominant and Ca-rich particles.
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るが，中国国内では特に安徽省付近を通過してきてい

る。この安徽省には馬鞍山という都市があり，ここは

化石燃料などのエネルギー資源が豊富な為，重工業が

急速に発展した。2008年の PMcや PM2.5の人為起源

硫黄酸化物を増加させた原因の一つとして安徽省周辺

の工業活動に伴う人為起源物質の寄与が考えられる。

さらに，3.1.2項でも述べたが，3月3日の東大阪上空

2000 mの気塊はモンゴルから東大阪市にかけて高い

湿度の高度を通り，高い湿度を維持したまま移動して

きていると考えられる。黄砂観測時に降水が重なると

非海塩起源の硫黄酸化物濃度が上昇することが報告さ

れている。これは，硫黄酸化物が水蒸気と黄砂表面に

形成された水膜に溶け込むためであると考えられてい

る（川村ら，2006）。2008年3月の黄砂観測時は，黄

砂飛来と高い湿度の条件が重なったことにより，人為

起源硫黄酸化物濃度が増加したと考えられる。

４．ま と め

2007，2008年，東大阪市に到来した黄砂時に捕集

した粒子について個別粒子の EDXによる元素分析を

行った。各試料共，Si-rich粒子が最も多く存在した。

2008年3月の試料については，PMcの Si-rich粒子が

占める割合が2007年に比べて低く，Ca-richや Na-

rich粒子の占める割合が大きかった。これは2008年

の黄砂は外部混合の海塩や鉱物と内部混合した海塩が

多かったことによると考えられる。また Si-rich粒子

の細分類によれば，2007年の PMcについて Si-Al粒

子，Si-dominant粒子，Si-other粒子の順で多く存在

したのに対し，PM2.5では Si-dominant粒子，Si-Al

粒子，Si-Na粒子の順であった。2008年の PMcは Si

-Al粒子，Si-dominant粒子，Si-Na粒子の順で多く

存在したのに対し，PM2.5では Si-Na粒子，Si-Al粒

子，Si-dominant粒子がほぼ同じ割合で存在してい

る。このことから，PMcには外部混合の海塩が比較

的多いのに対し，PM2.5では鉱物と内部混合した海塩

が多いことが示唆された。黄砂の起源の一つと考えら

れるモンゴル SaynshandとHun Uulの表層土の元

素組成による分類を行った結果，両サンプル共 Si-

rich粒子が最も多く存在した。しかしそのうちの Si-

Al粒子の個数割合は地域毎に異なっており，東大阪

市で採取された試料中の Si-Al粒子の割合と比較した

結果，後方流跡線結果で一致する点が認められた。例

えば，2008年3月の黄砂は Si-rich粒子の組成および

後方流跡線の結果から Saynshand付近で巻き上げら

れた黄土が到達した可能性が示唆された。Al-S-Caの

相対重量比から中国から日本に運ばれる人為起源硫黄

酸化物を吸着したと考えられる黄砂粒子の割合は，

2005年から2006年にかけて一旦減少したが，2007年

からは増加する傾向を示し2008年は特に高かった。

黄砂粒子に内部混合した人為起源硫黄酸化物が増加し

た原因の一つとして，中国の遼寧省や安徽省に位置す

る国内有数の工業地帯から排出される人為起源物質の

寄与が考えられた。また，この原因の一つとして輸送

中の湿度の影響も考えられる。
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