
大気中の元素状炭素粒子の粒径分布

言語: jpn

出版者: 

公開日: 2008-01-25

キーワード (Ja): 

キーワード (En): 

作成者: 中島, 賢邦, 太田良, 和弘, 鈴木, 款

メールアドレス: 

所属: 

メタデータ

https://doi.org/10.14945/00000389URL



静岡大学地球科学研究報告　29（2002年7月）45貢～52貢

Geosci．Repts．Shizuoka Univ．，29（July，2002），45－52

大気中の元素状炭素粒子の粒径分布
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Size distribution of erementalcarbonin the atmosphere

YoshikuniNAKAJIMAl，Kazuhiro OHTARA2and YoshimiSUZUKI3

Abstract Elementalcarbon（EC）is produced byincomplete combustion of fossilfuel and

Vegetation．Inthisstudy，WedeterminedsizedistributionofECintheatmosphere．Obser－
VationwasconductedatShizuokaUniv．，MizugatsukaPark（theMt．Fuji），theMt．Norikura

andShigaraki．AerosoIsampleswerecollectedwithanAndersen－tyPehighvolume air sam－
pler as forthe size－range Of＜1．1FLm，1．1－2．O FJm，2．0－3．3FLm，3．3－7．O FLm and＞7．0

FJmin diameter，reSpeCtively．Concentration ofECin＜1．1FJm－fraction wasthe higher
thanthe otherfraction on sunny days，SuggeSting a slgnificanteffect ofECin＜1．1pm－f－
raction onthelevel of total EC．

ConcentrationoftotalEConfoggydayswasassameasthatoftotalEConsunnydays

at the Mt．Norikura，While concentration of ECin＞3．3FLm－fraction on foggy days was
higherthanthatonsunnydays．ThisresultimpliesthatECactsasnucleiofcloudconden－
Sation，anditssizebecomeslargerinthecloudscomparedto theorlglnalsize．Concentra－
tionofECin＜1．1FLm－fractionwas remarkablyloweronralnydays than those on surmy

days，While the differencein the other fractions was relatively smallbetween ralny and

Sunnydays，SuggeStingECin＜1．1FLm－fractionisdominantlytakenintorainwater．Varia－

tion of ECin　the total and　く1．1FJm－fraction．was markedly smal1（10－13％）at
Midzugatsukacomparedtothatintheothersites，SuggeStingthatsomeprocesswould☆Ork
to keep thelevelofECas constant．

KeyWqds：elementalcarbon，Sizedistribiltion，Andersen－typehighvolumeairsampler，fog，
rain and daily variation．

緒言

大気中のエアロゾルの1つに炭素質エアロゾルがあ
る．炭素質エアロゾルは有機物粒子，すす粒子，炭酸
塩粒子に分けられる．すす粒子は燃焼炉内で燃料油滴
が蒸発温度以下の温度で熱分解し，縮重合して生成す
るもの（cenosphere）や気相状態で燃焼する際に発生す
るもの（soot）がある．後者は，粒径が0．1－1．0〃mとい
う非常に小さい粒子として発生し（Goldberg1985），大
気中での滞留時間が長い．この粒子を化学的手法を用
いて測定した粒子のことを元素状炭素粒子（elemental
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Carbon；ECと略す）という．大気中に放出されるECは，
工場の燃焼炉，火力発電所あるいは自動車のエンジン
など化石燃料の燃焼に伴う排ガスや，石油化学製品の
燃焼及び焼畑，山火事などの植物の燃焼（バイオマスバー
ニング）といった，主に燃焼に起因した人為起源より発
生する粒子であり，その放出量は18Tがyrとも言われ
ている（Penner1994）．

ECは，可視光領域波長の光吸収率が大きい性質を持
ち，大気中に放出されると，日射の吸収・散乱に寄与
する．地表から放出される赤外線も吸収することから，
気候変動に関する政府間パネル，IPCC（1995）はECが地
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球の温暖化に影響を及ぼすと報告している．また，EC
は疎水性であるため，大気中に放出されると凝結核と
なることや，雨に取り込まれることは考えにくい．し
かし，実際には雨水中にECが存在することが報告され
ている．その原因として考えられることは，1つは化学
的性質に関係なく物理的衝突で取り込まれることであ
る．もう1つはECが多孔質構造をもち，吸着性に富ん
だ粒子であるため，硫酸塩粒子など他の親水性のエア
ロゾルを吸着（Novakov2000），あるいは湿度の高い状
態で水分を吸着し，粒子表面を親水性にすることで雲
粒を形成する際に雲凝結核となって取り込まれること
である（横堀，1998MS）．

このように，ECは，大気中における諸過程に寄与し
ている．近年アジア地域からのECの放出量の増加が予
測されており（Chang＆Berner1999），地球温暖化へ
の影響が懸念される．加えて，ECの挙動については未
だ不確かな部分が多く，放出量の増加による大気環境
へ与える影響を考える上で，ECの挙動を探ることは壌
めて重要なことである．
本研究では，ECの挙動を探るため粒径分布に着目し

た．ECの大気中での滞留時間あるいは除去過程などは
粒径に依存しており（磯野，1979），粒径分布はエアロ
ゾルの挙動を探る上で重要な指標の1つであると考えら
れる．ECは，発生時には非常に小さい粒径であると報
告されているが，これまでの研究では数〃m以大のEC
も存在していることが報告されている（横堀，1998MS，
KaneyaSu＆Murayana2000）．しかし，そのような
ECの粒径の変化がどのようなメカニズムで起こってい
るかはわかっておらず，ECの粒径分布に関する詳細な
研究例が少ないのが現状である．そこで本研究は，EC
の粒径分布を調べ，その地域差，時系列変化，気象条
件について考察し，大気中におけるECの挙動を明らか
にすることを目的として行った．

方法

サンプリング地点
サンプリングは静岡大学，富士山麓水ヶ壕公園，東

京大学宇宙線研究所乗鞍観測所，京都大学宙空電波科
学研究センター信楽MU観測所において行った．サンプ
リング地点を図1に示した．静岡大学は，静岡市の南
東にある有度丘陵西側の斜面に位置し，北側には南ア
ルプスの山々，南側には威河湾が広がっている．冬は
北西方向から南アルプスを越えて乾燥した季節風が卓
越する．他の季節は南西方向の海からの湿った風が吹
いている．静岡大学周辺は市街地から数km離れている
が，近くを東名高速道路が通っており，車の排ガス起
源のECが大量に供給されるため，サンプルにも大きく
影響を及ぼしていると考えられる．水ヶ塚公園は静岡
県裾野市の富士山中腹に位置し，北側に富士山山頂，
南側に富士市街地が広がっている．付近には富士山ス
カイラインと南富士スカイラインが通っているが，普
段は自動車の往来が少なく，行楽客の多い時以外は，
公園内もレストハウスがある程度で閑散とした場所で
ある．従って，サンプリング地点近辺に人為起源によ
る汚染物質の排出は少なく，その影響は少ないと考え
られる．東京大学宇宙線研究所乗鞍観測所は．岐阜県
乗鞍岳山頂の剣ヶ峰（標高3026m）と犀利支天岳の間の
谷に位置している．観測地点は森林限界に近いため，
背の高い革や木はほとんど見られなかった．乗鞍観測

Mt．Norikura

Shigaraki

図1　サンプリング地点．

Fig．1Locationofthe samplingstationsin this study．

所は他の3地点に比べ，人為起源による汚染が非常に少
ない非汚染域と言える．京都大学宙空電波科学研究セ
ンター信楽MU観測所は滋賀県甲賀郡信楽町にある．観
測所から1kmはど離れたところを国道422号線が通っ
ているが，観測所は国道から細い林道を入った小山の
上に位置している．付近に民家はほとんどなく，観測
所の周囲は高い木々に囲まれている．観測所のある信
楽は，3－5月にかけて中国大陸からの黄砂が飛来する
ことが報告されている．

サンプリング方法
エアロゾルの採取にはアンダーセン型ハイボリュー

ムエアサンプラー（柴田科学器械工業社製HVC－1000A型・
AH－600型アンダーセンタイブ）を用い，シリカファイ
バーフィルター上に採取した．シリカファイバーフィ
ルターは，酸性ガス，硫酸ミストとの反応性がなく，
採取サンプルの精密分析に適している．フィルターは
予め電気マップル炉（ADVANTEC社製KM－280）を用い
て，500℃，1時間で熱処理をし，有機物を除去して
からサンプリングに用いた．アンダーセン型ハイボリュー
ムエアサンプラーは，ハイボリュームエアサンプラー
にアンダーセン型の分粒装置を装着したもので，捕集
部が5段で構成され，最上段から4段目までフィルター
ホルダーに穴があいており，フィルターにはホルダー

の穴に対応して直径5mmの穴が開いている．5頃日は
バックアップフィルターとなっている．アンダーセン
塑ハイポリェームエアサンプラーはモーターで空気を
吸引し，大気中の粒子を慣性衝突によって捕集し，粒
径を7．0　′Jm以上，3．3－7．0　〃m，2．0－3．3〃m，1．1－
2．0　′Jm，1．1〃m以下の5つの分級サイズで採取する
ことができる．サンプリングで使用したフィルターは，
4段目までが東京ダイレック社製のAHQ－600で，5段目
がADVANTEC社製のQR－100である．この機器の特徴
は，流量が約5661／minという大容量で空気を引くこ
とができ，観測地点により異なるが十数時間の稼動で
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表1静岡における大気中EC濃度．
Tablel Concentration ofEC andits coefficient ofvariationin the atmosphere at Shizuoka．
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Sampfe ConcentrationofEC（JJgC／rd）

SampHngdate Weather　　）7．OLLm　　3．3－7．Oum　2．0－3．3LJm　1．1－2．OLLm　　く1．1um TotaJ

12．7，2000

12．9，2000

12．11，2000

12．12，2000

12．13，2000

12．14，2000

12．15，2000

12．17，2000

12．18，2000

Average（clear）

Coe用cent of

vaパation（clear）1（％）

clear　　　　1．09

clear O．68

cIear O．76

clear O．49

clear　　　　　1．17

dear　　　　1．30

clear O．87

Cloudy O．54

Clear　　　　　0．97

0．54

0．36

0．39

0．32

0．63

0．64

0．50

0．57

1．09

0．87　　　　　0．56

32　　　　　　41

0．59　　　　　0．86

0．35　　　　　0．82

0．44　　　　　0．43

0．31　　　　　0．49

0．77　　　　1．00

0．75　　　　　1．10

0．53　　　　　0．80

0．77　　　　　1．09

1．07　　　　1．06

0．62　　　　　0．85

39　　　　　　29

5．04　　　　　　　8．12

3．50　　　　　　　5．71

2．47　　　　　　　4．49

2．75　　　　　　　4．36

5．10　　　　　　　8．66

5．63　　　　　　　9．41

3．73　　　　　　　6．42

4．74　　　　　　　7．71

4．27　　　　　　　8．46

4．13　　　　　　　7．04

27　　　　　　　　26

1coe用centofvariation＝Standarddeviation／Average＊100．

□〉7・0〟m
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図2　静岡における大気中ECの粒径別の存在比．

Fig．2　Ratio of EC concentrationin each si2；e fraction
to the total collected at Shizuoka．

測定に十分なサンプルを採取することができる．従っ
て，サンプリング時間が比較的短いため，常に変動す
る大気の状況をより細かく把握することができる．ま
た，フィルターホルダーはシェルター内にあり，雨滴，
降下煤塵，地上砂塵は採取されないようになっている．
サンプル採取時に天候が霧，雨となった場合は，晴天
時のサンプルと比較を行うため，フィルターを交換し，
霧時，雨天時のサンプルとして採取を行った．サンプ
リングしたフィルターは，捕集面を内側にして折りた
たみ，チャック付ポリ袋に入れ保存した．
雨水は漏斗を用いて，250mlのねじ式の蓋つきポリ

プロピレン製容器に採取した．漏斗は予め10％のアセ
トンで洗浄し，更に純水500mlを流して洗浄した．サ
ンプル採取後は容器と蓋の境界にパラフイルムを巻き，

汚染がないようにした．サンプルは採取後直ちに冷暗
所で保存した．霧水も同様に，採霧器によって集めた
霧水を，漏斗を用いて250mlのポリプロピレン製容器
に移し，直ちに容器にパラフイルムを巻いて，冷暗所
で保存した．

また，観測地点の現場大気を把握するため，ポータ
ブル型気象観測ステーション（Phoenix Grant社製Mini－

MetO3）を用いて気温・相対湿度・風向・風速・雨量・
大気庄の測定を行ったが，本研究ではエアロゾルの結
果のみを示した．

測定方法
本研究では，ECを測るため有機炭素の除去を横堀

（1998MS）を参考にして300℃，1時間で熱処理した．
熱処理したサンプルは高感度窒素炭素分析装置（住化分
析センター社製SUMIGRAPHNC90A）により測定した．
この装置は，酸化触媒の存在下で酸素循環気流中で試
料を完全燃焼させ，窒素成分は窒素ガスに，炭素成分
は二酸化炭素に変換し，TCDガスクロマトグラフで検
出・定量するものである．測定精度は，±3．0％である．
雨水・霧水中のECは，それぞれ，予め500℃，1時間の

熱処理を行ったガラスファイバーフィルタこ（ADVANTEC
製GF－75）に試水200mlを吸引ろ過して粒子を捕集した
後，測定前に300℃，1時間の熱処理を行い，大気中の
ECと同様に高感度窒素炭素分析装置で測定した．

括果

晴天時の静岡大学における大気中EC濃度
2000年12月の静岡大学における粒径別のECの濃度を

表1に，各粒径のECの割合を図2にそれぞれ示した．

静岡では，1．1〃m以上の各粒径の平均濃度が1‘JgC／
㌔以下であったのに対し，1．1〃m以下の粒径の平均
濃度は4．13〃gC／㌔と他の粒径に比べ高い値を示した
（表1）．期間中の日変動の指標として変動係数（観測
期間中の平均濃度に対する偏差）を比較すると，全EC
濃度の変動係数が26％であるのに対して各粒径では27－
41％になり（表1），各粒径中のEC濃度は全EC濃度の
変動とほぼ同じ幅で変化していたことがわかった。各



48 中島贅邦・太田良和弘・鈴木　款

喪2　水ヶ壕における大気中EC濃度及び，雨・霧時の濃度変化率．
Table2　ConcentrationofEC，itscoefficientofvariationandtherateofthedifferencebetweenrainy（orfoggy）and

stnnydaysinthe atmosphere atMizugatsuka．

Samp霊e

7．で萱2謡te一撃寧
7．14，2000

7．15月Xn

7．162α刀　　　　　clear

7．17，21X旧　　　　　Cloar

7．18，2000　　　　dbudy

Av椚ge（ckar）

Coo輝kontof

Ⅵlr融on（ctear）1（％）

ConcentrationofEC（LJgC／d）
く1．1〟m Tota1

3．37　　　　　　6．70

3．03・　　　　5．97

2．60　　　　　　5．48

4．18　　　　　　7．07

3．47　　　　　　7．11

3．62　　　　　　6．23

3．38　　　　　　6．43

16　　　　　　10

〉7．0〟m　　3．3－7．0〟m　2．0－3．3上Im l．1－2．0〟m

0．97　　　　　0．79

0．70　　　　　0．69

0．40　　　　　0．46

0．67　　　　　0．52

0．61　　　　　0．62

0．48　　　　　0．41

0．64　　　　　0．58

31　　　　　25

0．81　　　　　0．76

0．63　　　　　0．91

0．84　　　　　1．18

0．65　　　　　1．05

0．77　　　　　1．64

0．78　　　　　0．94

0．75　　　　1．08

11　　　　　　28

6．26．2001　　　　cloudy

6．27，2001　　　　　6loar

0．28，200l clear

8．30，2001　　　　　rain

7．1．2001　　　　　clear

Aver曙○（Cloar）

Coe用centof
Ⅵiねtion（cloar）1（％）

馳血

Rateof廿帽d粁ironCe（％

5
　
0
　
4
　
0
　
8
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31　　　　　19
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Date

30　1

図3　水ヶ塚における大気中ECの粒径別の存在比　下線は雨天時を示す．

Fig．3　RatioofECconcentrationineachsizefractiontothetotalcollectedatMizugatsuka・Datesinletterswith
underline：ralny day．

粒径のEC濃度が全EC濃度に占める割合についてみると
（第2図），1．1′Jm以下の濃度は全EC漉度に対して常
に50％以上を占めており，全ECおいて1．1fLm以下のE
Cが重要であることが示された．

水ヶ塚公園における大気中EC濃度

水ヶ塚公園における2000年6月と2001年6－7月の観測
結果を表2と図3に示した．各粒径の平均濃度につい
てみると，全EC濃度が2000年に6．43　FLg C／J，2001
年に10．6　〃g C／㌔であるのに対し，1．1〃m以下の濃
度はそれぞれ3．38FJgC／J，3．74　FLg C／Jと他の粒
径の濃度に比べても比較的高い値を示した（表2）．1．1
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表3　乗鞍における大気中EC濃度及び，雨・霧時の濃度変化率．

Table3　ConcentrationofEC，itscoefficientofvariationandtherate ofthedifferencebetweenrainy（or foggy）and
Sunny daysin the atmosphere at the Mt．Norikura．

ノSampIe ConcentratjonofEC（LLg

SamDlinEdate Weather　　　〉7．Oum　　3．3－7．Oum　2．0－3．3LJm　1．1－2．OLJm　　〈1．1LLm TotaJ
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cIear O．19　　　　　　0．26
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図4　乗鞍における大気中ECの粒径別の存在比．　イタリックは霧時，下線は雨天時を示す．

Fig．4　Ratio of EC concentrationin each size fraction tothe total collected at the Mt．Norikura．Datesinitalic

letters：foggy day，datesinletters with underline：rainy day．
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表4　信楽における大気中EC濃度及び，雨天時の濃度変化率．

Table4　Concentration ofEC，its coefficient of variation andthe rate ofthe difference between rainy and sunny

daysinthe atmosphere at Shigaraki．

Sample ConcentrationofEC（LLgC／rTl）

SampJingdate Weather　　）7．OLLm　　3．3－7．Oum 2．0－3．3〟m l．ト2．0〟m

O．73　　　　　0．81

0．45　　　　　0．66

0．72　　　　　0．64

0．69　　　　　0．82

0．76　　　　　0．75

0．79　　　　　0．79

乙03　　　　　1．37

0．18　　　　　0．31

1．00　　　　　1．16

0．88　　　　　0．83

59　　　　　　29

0．59　　　　　0．74

－33　　　　　－11

く1．1〟m Total

3．29　　　　　　　6．66

2．12　　　　　　　4．56

3．16　　　　　　　7．78

2．99　　　　　　　7．38

2．09　　　　　　　5．97

2．41　　　　　　6．47

3．13　　　　　　　9．89

0．96　　　　　　　2．04

0．92　　　　　　　5．31

2．74　　　　　　　6．96

19　　　　　　　　24

0．94　　　　　　　3．68

－66　　　　　　　－47
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29　　　　　　　36
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図5　信楽における大気中ECの粒径別の存在比．　下線は雨
天時を示す．

Fig．5　Ratio ofEC concentrationin each size fraction
to the total collected at Shigaraki．Datesinletters
with underline：rainy day．

〃m以下のECが全濃度に占める割合が50％を超える日
がほとんどであり（図3），静岡の観測結果と同じ傾向
が確認された．日変動については2000年と2001年で似
た偵向を示し，全ECと1．1〃m以下で変動係数がそれ
ぞれ10－13％，16－‘14％と近い値になった（表2）．こ
の値は2．0－3．0′Jmを除いた他の粒径中のECの変動係
数（15－31％）に比べて低かった．これに対して，2．0－
3．O pmの変動係数は11－13％で，全ECおよび1．1FJm
以下に近かった．また，2000年と2001年では平均濃度

は全ECおよび何れの粒径とも2001年の方が高かった。
しかし，その違いは粒径により異なり，他の粒径の平
均濃度が約60％異なるのに対して全ECと1．1〃m以下
および2．0－3．0　〃mでは約10－30％の違いしかなく，
この傾向は各年における変動係数の傾向とも一致した．
年による値の違いに関しては1．1〃m以下が10％であり，

棲めて小さかった．1．1′Jm以下のECの割合は2000年
では約50％以上あったが，2001年では32－41％と低かっ
た（図3）．
2001年6月30日には午前中に雨が降り，午後は霧が発

生するという気象条件のサンプルを採取することがで
きた．この日の濃度は各粒径において晴天時の平均濃
度（1．53－10．6′Jg C／㌔）より低い値（0．88－5．74　′J
g C／㌔）を示した（表2）．晴天または曇天時に対する
霧時の各粒径中のECの変化率は18－67％であり，特に
1．1〃m以下の粒径で大きな変化（67％）を示した．ま
た，霧時には1．1〃m以下のECの割合が21％と，晴天
または曇天時に比べて低くなった（図3）．

乗鞍岳における大気中EC濃度
2000年8月，9月および2001年9月の乗鞍岳における観

測結果を表3と図4に示した．晴天時の全ECの平均濃

度は3．04′Jg C／㌔であった．8月25日の濃度が5．11〃
gC／rrFという値であったのを除くと全て4　FLg C／nf
以下であった．各粒径の濃度を見ると今回も1．1〃m以
下の粒径が他の粒径の濃度（0．20－0．65〃gC／㌔）に
比べ高い（0．36－1．44〃g C／㌔）傾向が見られたが，
静岡（4．13FLgC／nf），水ヶ塚（3．38－3．74FJgC／nP）
ほど顕著でなかった．また，1．1FJm以下のECが全EC
に占める割合は晴天または曇天時で16－53％と大きく
変動していた（図4）．日変動については，2001年9月の
晴天時または曇天時が合計で2回しかなかったために変
動係数を算出できなかったが，2000年8月と9月の結果
から乗鞍岳でも1．1〃m以下の粒径濃度の変動係数が44－
52％と他の粒径（14－51％）に比べて大きい傾向を示
すことが明らかになった（表3）．各粒径のEC濃度は2
000年8月と9月でほぼ同じ値（8月；0．29－3．04　〃g C／
J，9月；0．29－2．99〃g C／㌔）を示したが，2001年
9月の値は0．20－1．50　′Jg C／㌔と低くなる傾向を示し
た．この傾向は全EC濃度において特に顕著で2001年9
月の値は2000年の値の約半分であった（表3）．しかし，
7．O FLm以上の粒径のEC濃度は2000年で0．29－0．37FJg
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C／ガだったのに対し，2001年9月に鱒0．51′Jg C／㌔で
唯一増加していた．

2000年8月23日と2001年9月15日には霧時のサンプル
を採取することができた．2001年9月の観測期間中は霧
が出ている状態が多かったが，サンプリングが可能な
時間帯に霧が発生していた時間は短く，サンプルとし
て採取できたのは15日のサンプルのみであった．霧時
の両試料共，1．1′Jm以下の粒径のECの割合は17－23
％で，晴天または曇天時の16－53％に比べて低かった．
2000年9月には12日に11．8mm，16日には21．8mmの

降雨が観測され，雨天時のサンプルを採取することが
できた．2000年9月の晴天時と雨天時で各粒径毎に平均
EC濃度を比較すると，何れの粒径でも雨天時（0．11－
0．34〃g C／㌔）は晴天時（0ご29－1．37〃g C／㌔）に比
べて低かった（表3）．晴天または曇天時に対する雨天
時のEC濃度の変化率は1．1‘Jm以下の粒径で最大の84％
を示し，粒径が大きくなるほど減少率が小さくなる傾
向が見られた．その結果，雨天時に1．1JJm以下の粒径
のEC濃度が全EC濃度に占める割合は22％となり，それ
に対して7．OJJm以上の粒径のECの割合が高くなった
（図4）．

15日の霧時のサンプルは，全EC濃度が0．61〃gC／㌔
であった．粒径別EC濃度を見ると，粒径が大きい方で
濃度が高い．その結果，7．0〃m以上の粒径濃度が全EC
濃度に占める割合が他の晴天時に比べ非常に高くなっ
た（図4）．

信楽における大気中EC漉度

2001年5月の信楽における観測結果を表4と図5に示
した．期間中22日と23日に雨が観測された．期間中の

晴天または曇天時の全EC濃度の平均は，6．96　pg C／
㌔で，変動係数は24％に相当した（表4）．これまでの
サンプルでは1．1〃m以下の粒径でEC濃度の変動が顕著
であったが，2001年5月の信楽では1．1′Jm以下の粒径で
は変動係数は19％であり，他の粒径の変動係数（29－5
9％）に比べて小さかった．1．1‘Jm以下の粒径のECの
割合は32－49％（表4）で，他の観測地点における値
に近く，1．1FLm以下の粒径のECがEC全体で主要な画
分であることを示している．
22日と23日の値から，同じ雨天時でも全EC濃度が2

倍以上異なることが判った．しかし，1．1〃m以下の粒
径のEC濃度はそれぞれ0．92，0．96FJg C／m3で橿めて近
い値だった．この傾向は他の粒径には見られず，22日
と23日で各粒径のEC濃度は最大で1桁異なっていた！

雨水・霧水中の元素状炭素粒子濃度
信楽において2001年5月22と23日に雨が，水ヶ塚にお

いて2001年6月30日に雨と霧が観測され，それぞれ雨水
と霧水のサンプルを採取した．図6に信楽の雨水の結
果を，図7に水ヶ塚の霧の結果を示した．22日の降雨
は断続的であったが，23日の未明に一度止み，その後
再び降り始め23日の正午まで続いた．雨水中の元素状
炭素粒子の濃度は22日の降り始めから徐々に減少し，
その後はぼ100－200〃gC／Lの間で推移した．しかし，
23日の未明からはさらに減少を続け，で23日の雨水中
の平均EC濃度は25．2pg C／Lになった．水ヶ塚の2001
年6月30日では，雨水中の濃度は降り始めから降り終わ
りまでに253．2－83．3　′Jg C／Lまで減少した（図7）．
その後，霧が発生したが，霧水中の漉度は103．6－206．3
〃g C／Lへ増加した（図7）．信楽，水ヶ塚どちらの雨
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図6　2001年5月の信楽における雨水中EC濃度．

Fig・6　ConcentrationofECin rainwaterin May，2001
at Shigaraki．
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図7　2001年6月30日の水ヶ塚における雨水中及び霧水中EC濃
度．

Fig・7　Concentration of ECin rainwater and fog
Water On30June，2001at Mizugatstlka．

天時の試料でも共通して降り始めからECの浪度が減少
する傾向があった（図6テ　図7）が，雨水中のEC濃度

はゼロにはならず，降り終りの間際まで検出できた．

考察

雨天時，霧時の大気中ECの粒径分布

乗鞍における2000年8月23日の霧時のサンプルでは，

晴天時と比べて全EC濃度にあまり違いがなかったが，
7．0　〃m以上の粒径に明らかな濃度の増加と2．0－3．3

〃m，1．1－2．0　〃m，1．1〃m以下の各粒径に濃度の減
少が見られた（表3）．その結果，全ECに占める7．0　〃
m以上の粒径中のEC割合が晴天または曇天時に比べて

顕著に高くなった（図4）．同じ乗鞍における2000年9
月12日と16日の雨天時のサンプルや、2001年9月15日の

霧時のサンプルでも7．0　′Jm以上の粒径中のECの割合

が晴天または曇天時に比べて高くなった（図4）．乗鞍
における2000年9月12，16日及び，信楽における2001年
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表5　＜1．1′Jmと全面分のEC濃度及びその変動係数の観測地点による比較．

TabIe5　ComparisonofaveragedECconcentrationanditscoefficientofvariationin＜1．1FLm and totalfractions

amongthe sampling stations．

Samplingstation　　　　　　　　く1．1〟m

Concentration ofECCoefRcent ofvariation

（〟gC／ポ）　　　　　（％）

Total什actionl

ConcentrationofECCoefRcentofvariation

（〟gC／ポ）　　　　　（％）
Shizuoka　　　　　　　4．13

Mizugatuka2　　　3・38－3・74

Nodkura2　　　　0．36－1．44

Sh短araki　　　　　2．74

27

14－16

45－52

19

1TotaJfive什actions什omく1．1FLrTltO〉7．OJLm．

2FtiSnOtedinorderoffowaVeragebetween2000and2001．

5月22，23日の雨天時のサンプルでは，全EC濃度が減
少し，各粒径のEC濃度とも減少傾向にあったが，中で
も1．1〃m以下の粒径における濃度の減少が顕著であっ
た．大気中に放出されたエアロゾルの除去機構として
凝結核として働き雲粒として取り込まれる過程（rain
out）や，雨粒による取り込み（wash out）があり，凝結
核としての取り込みは0．1－1．0　〃m，雨による取り込
みは1．0　〃m以上の巨大粒子に対して作用すると報告さ
れている（磯野，1979）．本研究の結果は，雨天時と霧
時に1．1　〃m以下の粒径のECが優先的に除去されるこ
とを示しており，ECがまず凝結核として働き，その後
雨粒に取り込まれたことを示唆している．ECが凝結核
として働く過程には水分子の吸着が必要である．ECは
疎水性であるが多孔質構造で吸着力に優れているので，
直接または他の親水性粒子を介して水分を吸着して表
面を親水性化し，これにより水分の吸着をさらに促進
して凝結核として働くのではないかと考えられる．雨
天時および霧時に大型粒子中のECの割合が高くなった
現象は，この親水性化のプロセスによりECの見かけの
粒径が本来の粒径よりも大きくなったことを示唆して
いる．

晴天時における大気中EC濃度とその日変動の観測地点
による比較
表5に各測定期間中の晴天または曇天時における大

気中EC濃度の平均値とその変動係数の最大値と最小値
を，1．1JJm以下の粒径と全ECについて観測地点毎に
まとめて示した．全ECの平均値は静岡大学が7．04　〃g
C／J，水ヶ塚が6．43－10．6FLgC／mf，信楽が6．96　FJg
C／Jで高い値を示したのに対し，乗鞍では1．50－3．04

〃g C／㌔で低い値を示した．この傾向は1．1′Jm以下
の粒径についても見られた（表6）．これまで多くの論
文で述べられてきたように，本研究においても静岡の
ように発生源とされる都市域では濃度が高く，発生源
から離れた乗鞍では濃度が低くなる傾向が確認された．
しかし今回の結果では，水ヶ塚の観測期間が観光シー
ズンに重なったため車の出入りが多く，都市部からや
や離れた地域であったにも関わらず結果的に都市部の
平均値に近い値となった．
1．1〃m以下の粒径に比べて全ECの濃度は年により大
きく異なる傾向にあったが，変動係数は全EC，1．1〃
m以下の粒径共に2000年，2001年とも比較的似通った
値になった（表2，表3，表6）．
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