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Abstract 

To estimate 也e ∞且住ibutions of Fossi1-dぽived Cむb∞ σos-C) and Bio-d，町ived-Carbon(Bio-C) 

in some regions in J apan, 14Cωnc即位'ationof total carbon in To旬.l s国pendedp紅白c1田 (TSP)w嗣 m伺sured

at 働問 sit国側agoya (n=16), Suwa (n=15) 阻d Kamikochi (n=9)) 血 Japan. Average values of pMC (% 

Mod釘n Carb岨1) were (Nagoya < Suwa < Kat凶.kochi). Average concentrations of Bio-C were (Nagoya > 

Suwa > Kamikochi). Average c∞cen回白山 of F田ーCw悶(Nagoya > Suwa > Kamikochi). The high 

∞ncen仕ations of Bio・C at 由ree sit田 in spring wぽe caused by pollens. The influenc暗 ofbiomass b田百ing

mぽ朗sed pMC value in fall in Nagoya. The incr曲se ofpMC 阻d WSOC concen廿ations indicated that 

S田on白ry orga且ic 四rbon w，掴 generated 企om Bio-C 血 s田nmぽ担 Suwa. The decreased of pMC value 血

w泊ter 血Kamikochiwas caused by low concen仕ations ofBio-C. WSOC/OC was large ratio 血白18 season 血

Kami~田hi 血di四.ted 也atOC w田住町田p四ted 企om dis旬且t plac田 because s底旧ndary reaction was hard to 

progr田s in vicinity in w泊伽.

Keywords: 14C; TSP 

l.はじめに

大気エアロゾルは、ヒトに対する健康影響、また気候変動に関わる因子のーっと考えられており、

その環境動態が注目されているロ特に炭素成分は主要構成要素として知られているが、その発生源

は多様性に富んでいるためその起源を知ることは非常に難しく、様々なアプローチによる研究が行

われている。近年、同位体元棄を用いた環境動態に関する研究が進められる中で、放射性炭素 14C

をマーカーとして用いたエアロゾル中の炭素、また成分として多環芳香族炭化水素などに関する研

究が行われている。 14C は、化石燃料由来と現生植物由来の西日合比を定量できる有力なツールであ

る。圏内においては、エアロゾルに関する 14C の知見は多くなく、季節的、地域的な特徴や、二つ

の起源の炭素の二次生成への関わりについて、精力的な研究が期待されている。我々はこれまでに、

名古屋の大気粉塵(本庄ほか， 2011) 、名古屋の PM2.， (池盛ほか， 2011)、多地点(名古屋、福岡、

諏訪、上高地)での同期観測(池盛ほか， 2013) について報告している。今回、 2013 年の報告結果

に続けて、名古屋、諏訪、上高地の大気粉塵サンプルについて 14C 測定、炭素やイオンなどの主成

分測定を行い、 pMC の変動要因や、植物、化石燃料起源の炭素の発生要因について解析をしたの

で報告する。



－  －242

名古里大"li~.;器噴量分輔自仲・・・.... XXV .3114.伺

Z 方法

・犬気拭料のサシプ p ング

大気鉛直(T<岨1 .. 伊""'" ，岨cle: TSP) はハイポM 品ームzアサンプラーで?咽 u.盟で操寂

した. 採取地点については、民畠 1 に示すとおりである.

-名古屋(都市} 名古屋市... 科学調査センター屋よ

基本週間違修補集のザンプU ングをザンプラ】の故蹄や停電がない限り毎週行なった.

-膏跡(盆地} 信州大挙山岳科4李総合噺究所山旭水調崎哲育布兜センター屋上

基本週間違鍵術"慢のサンプU ングを益津、月に1.2固行なった.

上高地(山岳地帯) イ宵州大学山岳科学総合研究所上高地ステーシ国ン

益本一週間違・噂院のサンプリング金通園行なった.

-主要成分の調定

国型盟主主
官首.剣先掌山岳斜早a合.. K~ 

山‘*__0'センゆ
上高地価州大'山岳...合葡覧冊

上高峰^テー→シ司2

Fﾍ(. 1. sa置がk唱固絢・I

採取した TSP猷掛のー嚇を用いて、炭蕪分割時折 (S国111: Iab.)で1MPROVBプロトコルにより 0ι

EC(反射光により、 oc の鋭化を補正} イオ〆クロマトグラプ法によりイオン成分{カチオン

配、 m\K+， M，r.、 ct アZオン町、 NOi、曲丹、託児野〈殴血血，)により ws配を

測定した仔有島')，非水槽性有視線寮〔以下W1NS配)は配から wsoc を引いて算出しh

.''c提度の測定"バイオマス起源良薬及び化石婚制起源民家の定量化

採取した TSP酬酬の-鳴を陣地鋼鋼.曜と共に真空封管し高温で棋噛して00，化した後

α.金精製、グラファイトヘ夜豊島し、測定周ターゲフトを作成して、 TC 中の''c波度をタンデトロ

シ加週関陣質量分析掛により劃定した(p事 2) . "c漉度はが岨C(pa:CCIIt MOdI皿""'"叫で表記する.

阻""およびF・-cについては、以下の計算式より求めた.

(Bio-C) -TC X 色1MCmI10l~η """'"は各杭料における TC の匹MC

σ'..c) - TC 配
101.$ は却10朝乙名古屋大学内の木の葉について測定された"'"値〈本庄町、'，2011)

植物車珊炭素包必.... 討叫.C.rbaD: BiO-C)と化石総料起源炭素(F岨i1-clcriveclCJrboa: F冊<:)の血

合皐を創り出し、各々を定量化した(p事 3) ，
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温 .1OC，EC分析(炭素分析計)I 

碍フィルムhhE遥析

Ag線

炉ーー 企E
イオン成分分析

全炭素

-真空ラインで精製
(co，取り出し)

-水素還元により
C-Fe混合物を合成
-測定用ターゲット作成

(イオンクロマトグラフ)

14C温度測定

・ゅ 1 sタンデトロン加速器
質量分析計)

Fig. 2. Analytical Scheme. 

|有機炭素
熱分離法 I ~~川匂rbon(OC) 

Total Carbon ー〈 諒状炭素
何C)

Bio-derived Carbon (Bio-C) 

Fig. 3. Division of carbon fractions from different methods. 

3-1 名古屋、諏訪および上高地の TSP 中 14C 濃度および Bio-C、 Fos-C

TSP に関して、名古屋と諏訪もしくは上高地で同時期にサンプリングしているものを選んで放射

性炭素 14C の測定を行った(名古屋 16 試料、諏訪 15 試料、上高地 9 試料)。各地点の pMC の平均

値±標準偏差、最大値、最小値を Table 1 に、 pMC 値の変動を Fig.4 に示す。 Table 1 より、 pMC 値

は(名古屋<諏訪<上高地)の順となった。名古屋は日本有数の大都市であり、市内、また近傍に

工場などの大規模発生源を持ち交通量も多いため、化石燃料起源粒子の排出が山岳地帯よりも多い

ことが容易に想像でき、 pMC 値の差に大きく影響していると考えられる。盆地と山岳地帯を比較

すると、上高地は自家用車の入山規制があり、また近傍に工場なども存在しないため、より高い pMC

値になったと考えられる。地点別の pMC値の変動をみると、名古屋は夏 (7、 8 月)に比較的低く、

秋や春に比較的高い pMC 値を取ることがわかった。また変動は三地点の中で一番小さかった。諏

訪は春に pMC値が高く、徐々に減少傾向にあることがわかった。上高地は冬に pMC が大きく減少

することがわかった。また変動は三地点で一番大きかった。各地点の詳しい考察は 3-2 で述べる。
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Table 1. Average, maximum and minimum of pMC at 3 sites. 

呈止墨
40.4 

51.9 
63.2 

単位:pMC

量五墨
61.3 
85.2 

117.7 

平均値±標準偏差

50.1 士 6.0

66.7 + 9.7 
90.0 + 17.0 

測皐墨塾塾且皐
名古屋
諏訪
上高地

pMC 

• h』 ..士 ワ云旦

130 

110 

90 

70 

50 

30 
」
=
『

E
2
『

〉
伺
弓4
'
'
-
Z
E

』
是
加
川

N
.
a
』
同

H
a
a
m
 

d
旦

k

m
d
O
0

.
 

N
d
E

附

3
a

釦

.2u
+
 

4
e

，
、
内
U

1

2

a

 

a
ω
a
n
v
'
 

e

O

 

E

〈
唱
M同

」
ヨ
『

-

E
ヨ
『

・

Fig. 4. Variation of pMC at 3 sites. 

Bio-C に関しては、平均値では(名古屋〉諏訪>上高地)となったが諏訪と上高地では大きな差

はなかった CTable 2)。最大値は名古屋よりも、諏訪、上高地が大きく、この三地点は変動が大き

かった。 Fos-C に関して、平均値は Bio-C と同じように(名古屋>諏訪>上高地)となったが、各

地点問の差が大きく、 Bio-C に比べると各地点での変動は小さかった。地点別の Bio-C の変動をみ

ると、名古屋は秋や春に比較的高く、夏に関しては 2012 年の試料は低濃度、 2013 年の試料は高濃

度であった CFig.5)。諏訪は、夏と春に高いことがわかった。上高地は、春に高く、冬にはかなり

低濃度であることがわかった。地点別のF田ーC の変動をみると、名古屋は夏が比較的低濃度であり、

他の季節は濃度変動が大きく、高濃度と低濃度が観測された。諏訪は濃度変化に乏しかった。上高

地は低濃度ながら春季に上昇傾向にあった。各地点の詳しい考察は 3-2 で述べる。

Table 2. Average, maximum and minimum of Bio-C and Fos-C at 3 sites. 

量止畢
1.7 

1.3 

1.3 

単位田 μg/m3

墨主墨
4.5 

平均値±標準偏差

3.0 士 0.92

2.6 + 1.2 
2.4士1.6

測星墨塾塾
Bio-C 

些皐
名古屋
諏訪
上高地

呈止畢
1.9 

0.69 
0.0。

単位田 μg/m3

平崎値±標準偏差

2.9 + 0.60 
1.2 + 0.24 
0.20 + 0.16 

測墨量塾塾

15 
9 

Fos-C 

畢卓
名古屋

諏訪
上高地
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Fig. 5. Variations of Bio-C and Fos-C at 3 sites. 

3-2 各地点の炭素組成の変動要因の考察

O名古屋について

秋に関しては、稲わらなどの野焼きが都市エアロゾルに大きな影響を与えることが、日本圏内、

東京など大都市でも報告されている。バイオマス燃焼の指標として K+が用いられるが、今回の試

料に関しても秋には高い傾向があり、秋に pMC が高くなるのは、バイオマス燃焼の寄与が大きい

ことを示唆している。続いて、春に pMC が高くなるのは、花粉などの植物の影響と考えられる。

花粉は非水溶性の高分子有機化合物が骨格をなしていると考えられるが、春季には WINSOC の濃

度が他の季節に比べ高くなっており、花粉の存在が示唆される。 WINSOC は化石燃料の燃焼からも

多く排出されるが、同じく排出される EC の濃度に上昇が見られないことから、 WINSOC の上昇が

花粉であることが強く示唆される。花粉の粒径は数十 μm と言われるが、ハイボリュームエアサン

プラーでは約 100μm以下の粒子がサンプリングされるので、花粉も対象となる。また、 2012 年 7

月に pMC が高く、 Bio-C が上昇しているが、二次生成の指標とされる WSOC も上昇しており、二

次生成の寄与が考えられる。ただし、 F田ーC も緩やかながら上昇しており、どちらの起源の炭素も

二次生成に寄与していることが考えられる。 2011 年の夏は pMC が低く、 Bio-C、 Fos-C 濃度も高く

ないロ WSOC 濃度も低いので、二次生成が進んでいないことが考えられる。二次生成については、

WSOC の 14C 濃度を測定することにより、どちらの炭素起源が二次生成に関与しているかより明確

になると考えられる。また二次生成は日内変動が大きいと考えられるため、高時間分解(数時間)

でのサンプリング試料に対して炭素同位体測定を行うことも有効であると考えられる。
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Fig. 6. Variations of carbon and ion elements in TSP in Nagoya. 
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0諏訪について

春に pMC が高くなるのは、他地点と同様に花粉などの植物の影響と考えられるロ WINSOC も他

の季節に比べ高くなっており、花粉の存在が示唆される。バイオマス燃焼の指標の K+は 8 月と春

季に高いが、 8 月に関しては、 Bio-C が上昇しておらず、 K+はバイオマス燃焼以外の要因で上昇し

たことが考えられる。春季に関しては、圏内では春季の野焼きなどのバイオマス燃焼についての報

告が少なく、現地特有のバイオマス燃焼の存在が示唆される。 2011 年 7 月に pMC が高く、 Bio-C

が上昇しているが、二次生成の指標とされる WSOC も上昇しており、二次生成の寄与が考えられ

る。 WSOC は植物燃焼からも排出されるが、 K+が増加していないため、その寄与は小さいと考えら

れる。前に述べたように、名古屋では 2011 年の 7 月は WSOC が低く、あまり二次生成の寄与は大

きくないと考えられ、諏訪の結果と大きく異なるため、二次生成に関しては地域差が大きいことが

わかった。 Fos-C の変動は大きくないが、同様に EC もあまり変動していない。相関もよく(r=Q.72，

n=15) 、化石燃料燃焼からの寄与が大きいことが示唆されるロ

0.20 

Suwa 
5 20 

6310 ・
5 

。

0.05 

0.00 

5 当 2252122 星 33 主主三重
2011 --- 2012 

亡コ EC '"ヨ師OC 亡コ WISOC ・・ NH/ 直Il SOl一 己コ N03' ー-K>

Fig. 7. Variations of carbon and ion elements in TSP in Suwa. 

0上高地について

12 月の試料についてはグラファイト化が進行せず 14C 濃度測定ができなかった。春に pMC が高

くなるのは、名古屋と同様に花粉などの植物の影響と考えられる (Fig. 8) ロただし WSOC も WINSOC

と同等と比較的高濃度であるため、バイオマス燃焼、または二次生成の寄与も大きいことが考えら

れる。 6 月の試料では、現在の大気中 CO2の 14C 濃度よりも大気粉塵中の 14C 濃度が高いという結
果が得られた。 Eが高くバイオマス燃焼の影響が示唆されるが、このような高い値を取る原因とし

て、 1950 年以降に成長した木の燃焼から排出された粒子の影響が考えられるロ核実験が行われた

1950 年以降に、大気中 CO2 の 14C 濃度が劇的に増加しており、木の年輪に高濃度の 14C が蓄えられ

ていることが知られている。ヨーロッパでも現在の大気中 CO2濃度より高い 14C 濃度を持つ木が燃

え、エアロゾル中の 14C 濃度が現在の大気中 CO2 の 14C 濃度よりも高いことが報告されている。 1

月と 3月にpMCが減少しているが、近傍の燃焼発生源を示すと考えられている N03ーの濃度が低く、
わずかな濃度ではあるが長距離輸送の可能性が示唆される。冬季は気温が低く、近傍での二次生成

が起きにくいが WSOC が OC の約 7 割を占めていることからも、輸送中に徐々に酸化反応が進んだ

ことが考えられる。これは、冬季の上高地が日本の中心付近でも大陸からの越境輸送を観測できる

モニタリングポイントである可能性を示唆していると考えられる。
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4. まとめ

名古屋と諏訪もしくは上高地で同時期にサンプリングした TSP試料に関して、放射性炭素 14C の

測定を行った(名古屋 16試料、諏訪 15 試料、上高地 9試料)。各地点の pMC 値は(名古屋<諏訪

く上高地)の順となり、人為的な粒子排出が多いと考えられる都市部(名古屋)の TSP 中における

化石燃料の割合が多かった。また盆地と山岳地帯を比較すると、上高地は自家用車の入山規制があ

り、また近くに工場なども存在しないため、より高い pMC 値になったと考えられる。どの地点も

春に高い pMC 値を取ることがわかった。 pMC 値の変動は、名古屋が三地点の中で一番小さく、上

高地が最も大きく変動した。

Bio-C に関しては、平均値が(名古屋>諏訪>上高地)となったロ最大値は名古屋よりも、諏訪、

上高地が大きく、この二地点は変動が大きかったロ Fos・C に関して、平均値は BicトC と同じように

(名古屋>諏訪>上高地)となったが、各地点問の差が大きく、 Bio-C に比べると各地点での変動

は小さかった。他の成分濃度を見ると、春に pMC および Bio-C が大きくなるのは、花粉などの自

然起源植物由来炭素が原因と考えられる。また名古屋では秋にバイオマス燃焼の影響が示唆され、

これが Bio-C 濃度を高くしていると考えられる。二次生成については、名古屋では、化石燃料起源、

植物起源の両方、諏訪で植物由来炭素が大きく関与していることが考えられたが、 WSOC の 14C 濃

度を測定することにより、どちらの炭素起源が二次生成に関与しているかより明確になると考えら

れる。冬季の上高地は、他の季節よりも Bio-C 濃度が減少し、 pMC値が小さくなった。また WSOC

が OC の約 7 割を占めており、遠方からの輸送中に徐々に酸化反応が進んだ粒子の影響を受けてい

ることが考えられた。これは日本の中心付近でも大陸からの越境輸送を観測できるモニタリングポ

イントである可能性を示唆している。
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