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要　　旨

浮遊粉じんの主成分である二次生成粒子の季節変動を明らかにする目的で、浮遊粉じん中の水

溶性イオンの化学組成，粒径分布を調査した。その結果、二次生成粒子の主たる成分である水

溶性イオンの季節別、地域別変動が明らかとなった。特に、微小粒子（粒径2．り∠m以下）中の

CI∴NO言、NH‡濃度は大きな季節的変動を示した。また、微小粒子中のSO言‾濃度は夏期に、

微小粒子中のNO3濃度は春期に、県北の熊谷において県南の戸田、浦和よりも高い値を示した。

1　はじめに

大気中の浮遊勧じんにほ、自然的発生源及び人為的

発生源に起源をもっ一次粒子だけでなく、ガス状物質

が大気中において物理的・化学的変化により粒子状物

質に転化した二次生成粒子も含まれている。二次生成

粒子の生成橙梼ほ種々の反応が韓与するため復姓であ

るが、浮遊粉じん中には二次生成粒子がかなりの割合

で含まれており、その挙動を明らかにすることは浮遊

浮じん対策にとって重要な課題である。そこで今臥

二次生成粒子の季節変動・地域轄性を明らかにするた

め、県内3地点において季節別に浮遊粉じんを7ンダ

ーセンサンプラーで採取し、二次生成粒子の主たる成

分である水溶性イオンの粒径分布・化学組成を調査し

たので、その結果について報告する。

空　調査方法

2攣1調査鞄点及び調査期間

戸田（戸田¶蕨保健所）、浦和（公害センター）、熊

谷（熊谷市役所）の3地点で詞査を行った。図1に調

査地点の位置を示す。戸田・蕨保健所は中小規模の工

場と住宅の混在する地域にある。公害センターの周辺

は住宅・学校等の多い住宅地域である。熊谷市役所の

周辺は商業地填であるが、北側には田畑が点在してい

る。

国1　調査地点

調査期間は次のとおりである8

夏期：昭和60年7月24日から8月14日

秋期：昭和60年10月11日から10月18日及び10月25日

から11月1日

冬期二昭和60年12月11日から12月25日及び昭和6Ⅰ年

1月22日から1月29日

春期：昭和61年4月18日から5月2日

2・望　試料の諜賓及び分析方妻妾

戸田及び熊谷は常時監視局コンテナ上で、浦和は

公害センター倉庫屋上で、アンダーセンサンプラ一に
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より石英繊維ろ舞上に、浮遊粉じんの全段浦集及び二

段摘集（粒径2．1〟m以上と粒径2・1／ヱm以下）を行

った。

ろ紙に摘集された粉じんを蒸留水で超音波抽出後、

イオンクロマトグラフ法によりC「、NO言、SO㌃を、

インドフェノール法によりN白‡を、原子吸光光度法に

ょりNち＋、k十をそれぞれ定量した。

3　結果及び考察

3。ヨ　調査期間中の気象条件

調査期間中の気象条件を表1に示す。夏期は大平洋

表1　調査期間中の気象条件

期　 間 天　 候 主　 風 向
風速

b l／七

温度

ぐ0

湿度

㈲

夏

期

昭和 00 年

シセ4へ′
γつ1

時 S S W ～ S 1．9 2 8 6 7

7／つユ～

を′7

時

後半一時雨
S S W ～ S 2．3 2 8 7 3

亀／7～

亀／14

晴

中間強い雨
S SW 、ノS S E 2．3 2 6 7 8

秋

期

1∽ 1～ 畳一時雨の N 珊
2，3 1 7 72

1M 8 日多い S S W

用／セ5～

11／1

暗

後半一時雨
ⅣⅣ⊥恥刊W 2．0 1 4 7 0

冬

期

王2／1 ユへノ

1呈／1 8
晴 珊 「、二河田W 2，4 3 59

1研 8～

1呈招 5

晴
中間一時雨 W 叩佑ヰ相聞 3，0 3 5 7

昭和 6 1年

も／セ2～

レつ9

晴 河田W 胡 2．6 1 5 0

春

期

4′1 8～

少雲5

曇一時雨の

日多い
E ′＋ド 2．5 1 5 8 1

阜′受5～

弓′増

前半曇

後半晴
S～E 2．7 1 6 7 1

荘）風向、風速、温度、湿度蛙公害センター
監二視吊のデータを用ぃた0

高気圧におおわれた夏型の気圧配置であったが、8月

7日～8月14日にかけては全般に大気の状態が不安定

であり、10～11日には関東地方に大雨が降った。秋腰

の10月11日～10月18日は低気圧、前線の影響で雨の日

が多く、10月25日～11月1日の前半は移動性高気圧に

おおわれて晴れ、後半ほ低気圧の通過で一時雨が降っ

た。

冬期は全般的に西高東低の冬型の気配置であった。
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春期の4月18日～4月25日は前線の影響で曇り一時雨

の日が多く、4月25日～5月2日の前半は前線、低気

圧の影響で曇りの日が多く、後半は移動性高気圧にお

おわれて晴れた。

3・2　浮遊粉じん、水溶性イオンの粒径分布

浮遊粉じん、水溶性イオンの粒径分布を図2に示す。

浮遊粉じんの粒径分布は、夏期、冬期とも粒径2／上m

以上の粗大粒子側と粒径2〃m以下の微小粒子側にそ

れぞれ濃度のピークをもつ二山型であった。夏期の粒

径分布では自然的発生源の寄与が大きいとされる粗大

粒子の濃度が高かった。冬期の粒径分布では粗大粒子

と微小粒子のピークの大きさはばぼ同じであるが、戸

田、浦和では夏期に比べて人為的発生源の寄与が大き

いとされる微小粒子の濃度が高くなった。

Cl‾の粒径分布は、夏期では粗大粒子のみの一山型、

冬期では微小粒子側に濃度のピークをもつ一山型であ

った。夏期の戸田、浦和では、夏期の浮遊粉じんの粗

大粒子濃度と同様に、粒径約4～6／上mにやや幅の広

い濃度のピークがみられた。

SO芸‾の粒径分布は、浮遊粉じんと同様に粒径約2

βmを境とする二山型であった。また、夏期、冬期と

も粗大粒子側に比べて微小粒子側のピークが大きかっ

た。

NO言の粒径分布はCl‾の粒径分布と同様に、夏期

でほ粗大粒子個、冬期では微小粒子側に濃度のピーク

をもつ→山型であった。粗大粒子のNO言としてほ、海

塩粒子のNaClとガス状のHNO3との反応で生成され

たNaNO31）が考えられる0

Ⅶ‡の粒径分布ば夏凱冬期とも微小粒子のみの一

山型であった。主としてガス状のN呂3から生成された

粒子状のN東は、極めて故小な粒子として存在してい

るものと考えられる。

Na十の粒径分布は、夏期ではNO言の粒径分布と同

様に粒径約4βmに濃度ピークをもつ一山型、冬期で

は粗大粒子側と微小粒子側にそれぞれ小さなピークを

もつ二山型であった。

K＋の粒径分布は、夏期、冬期とも粒径約1〃mに

濃度のピークをもつ一山型であった。
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ノン′　、、t
／　　　　　＼

05　1　2　3　45　1015　　　　　05　1　2　345　　1015

05　1　　2　3　45　　1015

Dp（〟m）

0．5　1　　2　34　5　　1015

冬期

0．5　1　　2　345　　1015　　　　　05　1　　2　3　45　　10．15

恥（〟m）　　　　　　　　　　　　　Dp（〟m）

N坑の粒径分布　　　Na十の粒径分布　　　K＋の粒径分布

図2　浮遊粉じん，水溶性イオン濃度の粒径分布
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Il回目　2回目I11回目　2回邑　11回目　2回目．11回目　2回邑

夏　期　　　　　秋　期　　　　冬　期　　　　春　期

図3　浮遊粉じん中の水溶性イオン

夏期（一回日：昭和60年7月31日～8月7日，二回目：昭和60年8月　7日へ′8月14日）

秋期（一回日：昭和60年10月18日～」0月25日，二回目：昭和60年川月25日～11月1日〕

冬期（一回目：昭和60年12月11日～12月18日，二回目：昭和61年1月22日～1月29日）

春期（叩回目：昭和61年4月18日～4月25日　二回目：昭和6】年4月25日～5月2日）
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3・3・水溶性イオンの季節変動

粗大粒子（粒径2・ユ〟m以上）と微小粒子（粒径2．1

βm現下）とに分別採取した浮遊粉じん中の水溶性イ

オンの測定結果を図3に示す。また、粒径別に求めた

水溶性イオン問の相関係数を衰2に、調査期間中のSO2、

NOx、0Ⅹ濃度を表3に示す。

表2　水溶性イオン間の相関

粗 大 粒 子 （粒 径 2 1 〟m 以 上 ）開

C l ‾ S O …‾　 N O 言 柑 ‡ i N a ＋ K ＋

C l ‾ 0 ．59　　 0 4 0 －0 ．4 5 0 ．8 7 0 ．3 1

S O …－
－0 ．0 7 0．7 1 0 ．0 8 0 ．7 7 0 3 4

N O 言 0．7 7 0 ．2 3 －0 ．04 0 ．65 0 ．50

N 可
0 ．9 0 0 ．2 6 0 ．93 －0 ．37 －0 ．2 5

N a 十
0 ．5 5 0 ．2 8 0 ．74 0 、69 0．5 2

K ＋
0 ，6 4 0 ．28 0 ．6 6 0．7 3 0．5 3

教′」、粒子（粒径21／皿以下）問　n＝23

表3　調査期間中のSO2、NOx、0Ⅹ濃度
単位　 p p b

夏　　 期 秋　　 期 冬　　 期　　 春　　 期

一回目 二回 目 一回 冒 二回目 一回目 二回目　 ¶回目　 二回目

S O 2

戸 田　 1 0 6 8 1 0　　　 1 8 1 0 6 9
浦和 9

5

6 8 9 1 3 1 0 6 8

熊 谷 4 5 8 1 3 1 1 5 7

N O x

戸 田 2 8 3 1 4 1 6 5 1 0 9 6 8 3 3 3 7

浦 和 2 4 2 7 3 5 5 2 9 0 5 7 3 7 3 7

熊谷 1 9 ユ9 3 0 4 8 6 8 3 8 2 2 2 4

0 Ⅹ

戸 田 3 4 8 1 0　　　 8 1 2 円 2 1 2 6

浦 和 5 9 Ⅰ9 2 2　　 1 8 1 7 2 2 3 1 3 7

熊谷 4 8 1 7 1 3　　 1 7 ユ3　　 1 9 2 6　　　 3 2

荘）常時監視測定局聞データを用ゎた。

0Ⅹは昼間（6～20時）の平均値

粗大粒子のClq及びNa十は夏凱春期に高い濃度

を示した0両イオン間の相胃係数は0．87と高かったが

これは、粗大粒子のClと翫＋が主に海源起源であ

るためと考えられる。夏凱春期に高い濃度となった

のは、他の季節に比べて海風により運ばれてくるNaCl

等が多いためと思われる。

微小粒子の鮎＋は夏期にやや低い濃度を示した。ま

た、冬期を除いて粗大粒子のNaTに比べて低濃度であ

った。

粗大粒子のSO≡‾は春期に高い濃度を示した。また、

各季節とも微小粒子のSO≡‾に比べて低濃度であった。

主として二次生成粒子とされる、粗大粒子のN｛）3一

及び微小粒子のSO言【は、春期、夏期一回目に高い濃

ー67－

度を示した。

これらの調査期間中では0Ⅹ濃度が比較的高く、主

に光化学反応によりガス状のSO2、NO貫から粒子状の

SO言∴NO3‾への転較が進んだものと考えられる。夏

期二回目のSO雲‾、NO3‾はともに低濃度であったが、

これは、調査期間中の大気の状態が全般に不安定で、

汚染質の拡散され易い気象状況であったことが影響し

たものと思われる。

微小粒子のC「、NO3‾、N日4十は秋期、冬期に高い

濃度を示した0微小粒子のN日4＋－Cl－及びN日4十

NO3‾問の相関係数はそれぞれ0，90、0．93と高かった

が、これは、これらのイオンの化合物としての形が主

に二次生成粒子のNH4C王、N＝4NO3である1）ためと考

えられる。微小粒子のCI‾等が秋期、冬期に高く、夏

期に低い濃度となったのは、N＝3＋＝CI→N＝4Cl

票芸莞孟慧？∃）ご芸豊吉芸≡竿が、気温の低

304　水溶性イオン濃度の地域差

今回調査した3地点はほぼ北西方向に並んでおり、

戸田は東京湾岸から約罰k皿、熊谷は戸田からさらに約

45k皿内陸に位置する。この調査地点の位置関係が、水

溶性イオン濃度にどのように現われてたかをみてみた。

粗大粒子のCl‾及びNa十は、図3にみられるように

各季節とも戸田＞浦和＞熊谷と内陸にいくほど低濃度

となった。これは、上述したように、粗大粒子の仁「と

Na十が主に海塩起薗であるためと考えられる。ただし、

Cl－とNa＋の組成比は、海水中における組成比である

Cl嘲／刊a＋＝壬・8に撼致しない場合が多かった。

たとえば、図4に示したようにS系の風が卓越し、

一三遍議昌0指

図4　風配図
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海塩粒子の寄与が大きかったものと思われる夏期一回

目についてみると、C「パ鶴十ほ戸田31、浦和2．0、

熊谷1．4であった。粗大粒子のNa＋は海塩粒子濃度推

定の指標元素として用いられておりヤ戸田、浦和でCl

／／Na十が海水の1．8よりも大きな値を示したのは、海

塩起源以外のCl‾の寄与がかなりあったためと考えら

れる。熊谷のClソN。十ほ1．8よりも小さいが、これ

は、海塩粒子のNaClが内陸に運ばれる過程でNOxか

ら生成されたHNO3と反応し、Cl‾がガス状のHClと

して揮散しガ潜めと考えられる。

微小粒子のSO≡‾濃度ほ、夏凱春期では戸田＜浦

和＜熊谷と内陸にいくほど高く、秋期、冬期では逆に

戸田で高くなった。微小粒子のSO≡‾は主にガス状の

SO2が粒子に転化した二次生成粒子であるが、SO2

濃度は表3に示したように冬期二回目を除いて、熊谷

よりも戸田で高い値を示した。夏期、春期において、

SO2濃度では戸田よりも低かった熊谷が、SO≡‾濃度

では逆に高い値を示したのは、SO2が海風により県南

から県北へ運ばれる過程でSO≡‾へ転換したためと推

測される。

微小粒子のNOJ濃度もSO㌃濃度と同様の地域差

を示し、秋期、冬期では熊谷よりも戸田で高く、春期

二回目では逆に戸田よりも熊谷で高い値を示した。特

に、地域差の大きかった春期二回目では、熊谷の濃度

は戸田の約3倍であった。このように大きな地域差を

生じたのほ、風向のほかに気温等の要因が関係してい

るためと思われるが、今回のように一週間単位のサン

プリンダで二次生成粒子の挙動巷十分に説明すること

は困難であり、今後時間変動を調査する必要がある。

3暑5　二次生成粒子の季節別濃度盈び含有率

NO3及び微小粒子のC∴sO雲■、NH‡は主として

二次生成粒子と考えられる。そこで、これらのイオン

濃度の和を二次生成粒子濃度とし、その季節別濃度及

び含有率を表4に示した。

表4　二次生成粒子の季節別濃度及び含有率

秋　　　 期 冬　　　 期 春　　 期

地ノ利 子慧 票
　 叩
含有率

（％）

大気中濃度

（〟g ／m り

含有率

（％）

大気中鷹匠 含有率

（βg ／m り （％）

戸　 田

　 ‖

6 8 t 1 3 13 9

H

15 17 9 16 11 9 15

浦　 和 7 2 13 13 1 15 15 8 1 16 13 4 16

熊　 谷 8 7 16 1 1 8 16 13 7 16 19 4 20

二次生成粒子濃度は戸田、浦和でほ冬期に高く、熊

谷では春期に高かった。また、夏期、春期でほ戸田く

浦和く熊谷と内陸にいくほど濃度が高く、秋期、冬期

では逆の関係がみられた。

浮遊粉じんに占める二次生成粒子の苦り合は13～20％

の範囲にあり、季節の差は小さかった。また、県北の

熊谷が県南の戸田、浦和に比べて若干高い割合を示し

た。なお、二次生成粒子の大部分は粒径10／∠m以下の

粒径に存在するので、浮遊粒子状物質（粒径10／∠m以

下の浮遊粉じん）に対する二次生成粒子の割合は、も

っと高い値を示すであろう。

4　まとめ

戸田、浦和、熊谷の3地点において浮遊粉じん中水

溶性イオンの季節変動を調査した結果、次のことがわ

かった。

（1）粒径分布は各成分とも粒径約2／∠mを境として、

粗大粒子僻と微小粒子側に濃度ピークをもつ二山型

またはどちらかに濃度ピークをもつ一山型であった。

Cl∴NO3の分布の形は季節によって異なり、夏期

では粗大粒子側、冬期では微小粒子側に濃度のピⅥ

クをもつ一山型であった。

（2）粒径2・り上m以上の粗大粒子中のCl－、NO3、Na十

は夏乱春期に、SOf‾は春期に高い濃度を示した。

粒径21〟m以下の微小粒子中のC「＼NO3、ⅦJ、

K＋は秋軋冬期に、SO≡‾は夏凱春期に高い濃

度を示した。

（3）主として二次生成粒子とされる、微小粒子中のSO≡‾

及びNOJは、夏凱春期では県南の戸臥浦和よ

りも県北の熊谷で高く、秋期、冬期でほ逆に戸田で

高い濃度となった。

（4）浮遊粉じんに占める二次生成粒子の推定割合は13

～20％の範囲にあり、県北の熊谷が県南の戸田、浦

和に比べて若干高い割合を示した。
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