
１．はじめに

大気中の二酸化硫黄（SO）や硫酸エアロゾル（硫

酸塩粒子）は，代表的な大気汚染物質であり，雲水・

降水を酸性化させ，自然環境に深刻な影響を与えるだ

けでなく，特に硫酸塩粒子は，雲・降水過程や気候シ

ステムに大きな影響を与えている（例えば，Seinfeld
 

and Pandis1998；Watanabe et al.2001,2010）．ま

た，硫酸塩粒子は，最近大きな社会問題となっている

PM （50％分離空気力学径2.5μm以下のサイズの

微小粒子）の主要物質でもある（例えば，坂本

2011；宮嶋・松田 2011；渡辺ほか 2013）．

近年，日本海側に位置する北陸地方には多量のアジ

ア大陸起源物質が輸送され，降水や雲水の酸性化，高

濃度のSOや硫酸塩粒子などが度々観測されている

（Honoki et  al. 2007；渡辺ほか 2006,2013；

Watanabe et al.2010,2011；Watanabe and Hono-

ki 2013）．人為由来の他に，大気環境中のSOの起源

として火山活動が挙げられるが，2000年に三宅島（第

１図）が大きな噴火を起こした際には，国内各地で高

濃度のSOや，降水や雲水の硫酸による酸性化が観

測された（例えば，永井ほか 2001；田子ほか 2003）．

日本は，火山が多く存在するいわゆる「火山国」で

あり，桜島（北緯31.58度，東経130.66度，標高1117

m，第１図）に代表される活火山が国内の大気環境へ

大きな影響を及ぼしている可能性が考えられる．な
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Fig.1 Map of Japan showing the locations of
 

the monitoring site in Suzu City and Saku
 

rajima.The locations of the air pollution
 

monitoring stations (Notojima, Tatsuru
 

hama,Nanao and Ohta),Noto Peninsula,
Ishikawa Prefecture are also shown.
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お，九州地方における研究例として，阿蘇（阿蘇火山

博物館）において阿蘇火山（第１図）からのSOの

他に桜島由来の高濃度のSOを度々観測していた例

（直江ほか 1993）や，雲仙野岳で阿蘇火山と桜島から

のSOおよび硫酸エアロゾルが観測された事例（森

ほか 1999）が挙げられる．第２図に，桜島の年間噴

火回数（鹿児島地方気象台 2014）の推移を示す．桜

島の噴火回数が，2009年以降非常に増加していること

がわかる．活発化している桜島の活動による（九州地

方から離れた）国内のPM などへの影響が懸念され

るが，火山噴煙由来の硫酸塩粒子やPM についての

本州など中部日本での観測研究は非常に少ない．

著者らは，越境大気汚染や国内起源物質の動態など

を評価するため，周囲にローカルな人為起源汚染物質

の発生源が少ない石川県の能登半島先端部に位置する

珠洲市において，微量気体成分やエアロゾル粒子の観

測を行っている（井関ほか 2010）．本研究では，2012

年夏期の珠洲市において，高濃度のSOや硫酸塩粒

子が観測された事例を示し，その原因を，特に桜島の

噴火活動との関連性について考察する．

２．方法

本研究での観測は，北緯37.45度，東経137.36度に

位置する石川県能登半島珠洲市の金沢大学能登スー

パーサイト（NOTO Ground-based Research Obser-

vatory（NOTOGRO），能登半島里山里海自然学校内

併設，標高15m）において2012年夏期に行った．観

測地点の位置図を第１図に示す．観測地点の周囲には

大気汚染の発生源が少なく，長距離輸送されてくる大

気汚染の観測に適していると考えられる．

硫酸塩粒子の計測は，乾式の気化還元法―紫外蛍光

法の測定器であるサルフェイトモニター（Thermo
 

Electron（Thermo Fisher Scientific）社製サルフェ

イト粒子濃度測定装置SPA5020）で，2012年６月中

旬から８月中旬にかけて行った．この計測器は，外気

をPM サイクロンに通過させて粗大粒子を除去し，

デニューダーおよびハイドロカーボンキッカーによっ

て，それぞれSOおよび多環芳香族炭化水素類など

の蛍光性成分を除去した後に，約1000℃に加熱した触

媒コンバータに通過させる．この触媒コンバータで，

硫酸塩粒子をSOに還元気化させ，紫外線蛍光法に

よってSO濃度を測定し，大気中の硫酸塩粒子濃度

を計測する．なお，SPA5020使用法に関する詳細や

富山県の平野部や立山での測定例は，渡辺ほか

（2013）に記載されている．

SPA5020では，フィルターによる濾過空気と未濾

過空気とを交互に測定し，濾過空気測定値をブランク

として，硫酸塩粒子から還元されたSO濃度による

蛍光を計測する（渡辺ほか 2013）．本研究では，20分

間未濾過空気を機器に導入後，濾過空気に切り替えて

10分間導入する設定としたため，30分ごとに硫酸塩濃

度の計測値を得た．なお，切り替え後３分間に得た

データについては機械的に切り捨て，硫酸塩濃度を求

めた．SPA5020の校正は，渡辺ほか（2013）にした

がった．

大気中のSO濃度の測定は，紫外線蛍光法（紀本

電子工業社製Model SA-633）で，2012年６月下旬か

ら８月下旬にかけて行った．また，オゾン（O）濃

度の測定を紫外線吸収法（Thermo Fisher Scientific

社製Model 49i/J）で，一酸化炭素（CO）濃度の測

定を非分散型赤外吸収法（Thermo Fisher Scientific

社製Model 48 i/J）で行った．OおよびCO濃度計

測についての詳細は，井関ほか（2010）に示されてい

る．微量気体成分濃度の測定では，約10mの内径４

mmテフロンチューブにより外気を導入した．なお，

能登スーパーサイト（NOTOGRO）では窒素酸化物

（NO ）の測定も行っているが，機器のメンテナンス

のため，2012年７月下旬についてはNO 濃度の計測

を実施できなかった．

珠洲市での観測結果との比較のため，能登半島中央

部に位置する石川県七尾市の能登島測定局（北緯

37.12度，東経137.00度），田鶴浜測定局（北緯37.06

度，東経136.89度），七尾測定局（北緯37.05度，東経

136.96度）および大田測定局（北緯37.07度，東経
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Fig.2 Annual frequency of eruptions of Saku
 

rajima from 1983to 2013.The data from
 

Kagoshima Local Meteorological Observa
 

tory (http://www.jma-net.go.jp/kago
 

shima/vol/data/skr erp num.html) were
 

plotted.
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137.01度）で2012年７月に計測され

た浮遊粒子状物質（SPM）濃度

データを利用した．石川県能登半島

および各測定局の位置図を第１図

（上部）に示す．

３．結果と考察

第３図に，2012年夏期（７～８

月）の 珠 洲 市 に お け る S O ，

（PM 中の）硫酸塩粒子，Oおよ

びCO濃度の時系列変化（硫酸塩粒

子は30分値，微量気体成分は１時間

値）を示す．なお，８月15日で硫酸

塩粒子の観測を終了したため，硫酸

塩粒子については以降の時系列を示

していない．2012年７月下旬に

SOおよび硫酸塩粒子が高濃度とな

る現象が観測された（第３図）．珠

洲市におけるSO濃度は１ppbv以

下（通常0.5ppbv以下）と低い値

であったが，７月26～31日頃に数

ppbv（最大で１時間平均が４ppbv

以上）となった．PM 粒子中の硫

酸塩粒子濃度も７月26日頃から急増

し（１時間平均が最大で20μg/m

程度），31日頃まで高い状態が続い

ていた（第３図）．なお，７月26日

午後から31日までのSO平均濃度

は約0.7ppbv，硫酸塩粒子の平均濃

度は約10μg/mであった．一方，

O濃度は日中に高濃度となる日変

化を示しながら，８月初旬に比較的

濃度が高くなっていた．

北陸地方では，これまでにも秋期

の立山などにおいて，大気汚染物質

の長距離輸送（越境大気汚染）によ

る高濃度のSOや硫酸塩粒子が

度々観測され（渡辺ほか 2006，

2013），日本海沿岸域はアジア大陸

からの越境汚染の影響を受けやすい

と考えられる．通常，人為由来汚染

物質が輸送されてくる際にはOや

CO濃度も同時に増加するが（例え

ば，Kato et  al. 2004；井関ほか

Fig.3 Time series of SO ,sulfate,O and CO concentrations in Suzu
 

City in the summer(July and August)of2012.Hourly data of
 

SO ,O and CO concentrations and 30minute data of sulfate
 

concentrations were plotted.Measurements of sulfate particles
 

were performed until 15August.

Fig.4 Surface weather charts at 09JST (00UTC)on27July(left
 

panel)and 28July(right panel)in 2012.
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2010；渡辺ほか 2013)，2012年７月下旬の珠洲市での

事例ではOおよびCO濃度の上昇はみられず（第３

図），人為起源以外の原因が考えられる．７月12～13

日や８月12～13日にも硫酸塩粒子濃度の上昇がみられ

たが，これらの事例では同時にCO濃度の増加（第３

図）も観測されたため，人為起源汚染物質の影響と考

えられる．

2012年７月下旬（７月27，28日）の地上天気図を第

４図に示す．この期間，北陸地方は日本列島の東側に

位置する太平洋高気圧の影響を受け，南西方向からの

気流が卓越していたものと考えられる．また，夏型の

気圧配置であり，（越境汚染の影響を受けやすくなる）

梅雨前線の南下などはみられない．全国的に気温が上

昇し，関東地方など多くの地点で猛暑日であった（吉

門ほか 2014）．第５図に，2012年７月下旬の珠洲市を

起点とする２時間毎の３日間後方流跡線解析の結果を

示す．計算には，米国海洋大気局（NOAA）の

HYSPLIT4（Hybrid Single Particle Lagrangian
 

Integrated Trajectory）モデル（Draxler and Rolph

2014）を使用した．ここでは，流跡線の出発高度を，

海抜1000mとした．

Fig.5 Results of 3-day backward trajectory
 

analyses;the starting times are09JST (00

UTC)on 27July-09JST (00UTC)on29

July(every2hour)in 2012.

Fig.6 Results of3-day forward trajectory analyses;the starting times are19JST (10UTC)on24July-18

JST (09UTC)on25July(every1hour)in2012.The starting heights are1500m a.s.l.(left panel)and
3000m a.s.l.(right panel).
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後方流跡線解析の結果から，桜島が存在する九州南

部方面などを起源とする気塊が輸送されてきたものと

考えられる．桜島は，活動が盛んな火山で爆発的な噴

火を繰り返しているが，2012年７月24日19時頃には約

１年半ぶりに桜島・南岳で大規模な爆発的噴火があ

り，鹿児島市内では火山灰降下による大きな交通機関

の乱れが生じていた（例えば，千葉大学環境リモート

センシング研究センター 2014；火山活動研究セン

ター 2014）．また，南岳の噴火後には桜島・昭和火口

での噴火頻度が増加していた（火山活動研究センター

2014）．

南岳が噴火した2012年７月24日19時（10UTC）か

ら25日18時（09UTC）の桜島を起点とする１時間毎

の３日間前方流跡線解析の結果を第６図に示す．出発

点高度を，海抜1500mおよび3000mとした．桜島か

ら一旦韓国方面へ向かった気流が，（南岳の噴火から

２，３日後には）能登半島上空付近に到達しているこ

とがわかる．桜島の噴火に伴い，多量のSOが放出

され，大気中での光化学酸化により硫酸エアロゾルを

生成し，能登半島まで輸送されていたものと考えられ

る．ただし，前方流跡線解析から，韓国由来の大気汚

染物質が混在していた可能性も十分にある．また，桜

島の噴煙の影響が韓国方面にも伝わっていたと考えら

れる．

硫酸塩粒子と共にCO濃度も増加していた2012年７

月12日および８月12日の珠洲市を出発点とする３日間

後方流跡線解析の結果の例を第７図に示す．７月12日

については黄海沿岸域の工業地帯を，８月12日の事例

では関西方面を由来としており，これらの地域からの

人為起源大気汚染物質が珠洲市へ輸送されていたもの

と考えられる．CO濃度の増加を伴う人為由来と，

COが（ほとんど）増加しない火山起源による硫酸塩

粒子との動態の相違が示されていると考えられる．

第８図に，2012年７月の七尾市内（能登半島中央

部）の一般環境局（能登島測定局，田鶴浜測定局，七

尾測定局および大田測定局）におけるSPM 濃度の時

系列（１時間値）を示す．珠洲市において桜島の噴煙

の影響を受けていたと考えらえる７月下旬（26日以

降）には，七尾市内の各測定局においてSPM 濃度が

高くなっており，能登半島一帯で粒子状物質が高かっ

た可能性がある（第８図から，25日にもSPM 濃度上

昇がみられるが，桜島の噴煙の影響かどうか不明であ

Fig.7 Results of3-day backward trajectory analyses;the starting times are20JST (11UTC)-22JST (13

UTC)on 12July(left panel)and 22JST (13UTC)-24JST (15UTC)on12August (right panel)in
2012.
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る）．なお，越境大気汚染の影響を受けていたと考え

られる７月12～13日には，七尾市内においてもSPM

が高濃度であった（第８図）．また，南岳噴火翌日の

７月25日には九州や瀬戸内地方で高濃度のSOが観

測されており（千葉大学環境リモートセンシング研究

センター 2014），噴火による影響の拡散・広がりが大

きかったものと考えられる．

前述したように，桜島の噴火回数がここ数年で非常

に増加しており（第２図），2012年７月の事例のよう

に規模の大きい噴火活動も最近増加している．2013年

８月18日には昭和火口において，

2006年６月に（昭和火口での）活動

が再開して以来最大の高さ5000m

に達する噴煙が観測された（福岡管

区気象台 2014）．また，2013年７月

10日にも噴煙高度3400mに達する

規模の大きな噴火があったが，この

ときの事例について，気象研究所の

エアロゾルモデル（MASINGAR
 

mk-2）を用いたシミュレーション

が行われている（田中ほか 2013）．

近年，活発化している桜島の活動

により，国内のPM など大気環境

に大きな影響を与えている可能性が

ある．特に，太平洋高気圧の影響下

となる夏期には，中部日本一帯で南

西方向からの気流が卓越する為，桜

島の噴煙の影響を受けやすくなる．

火山噴火に伴うSO発生量や硫酸

エアロゾル生成量の正確な推定・見

積もりは困難であると考えられ，珠

洲市など周囲に大気汚染源の少ない

地域における観測の継続が必要とな

る．

４．まとめ

2012年夏期に石川県能登半島の珠

洲市において，大気中のSO濃度

や硫酸塩粒子濃度などの測定を行っ

た．７月下旬に高濃度のSOおよ

び硫酸塩粒子を観測したが，この期

間OやCO濃度の増加はみられず，

人為由来ではないと考えられる．地

上天気図や流跡線解析の結果から，

能登半島には南西方向からの気流が卓越し，九州南部

方面からの気塊が輸送されていたものと考えられた．

2012年７月24日に桜島南岳で規模の大きな噴火があ

り（南岳の噴火直後から昭和火口においても噴火が連

続していた），その噴煙の影響を受けていたものと考

えられる．近年，桜島の噴火活動が活発化しており，

国内のPM など大気環境へ大きな影響を与えている

可能性も考えられ，珠洲市などでの今後の観測の継続

が必要となる．

Fig.8 Time series of SPM concentrations in Nanao City(Noto
 

jima,Tatsuruhama,Nanao and Ohta)in July 2012.Hourly
 

data were plotted.

-
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Abstract
 

Measurements of SO and sulfate aerosol concentrations in the atmosphere were performed in Suzu
 

City,the Noto Peninsula,Ishikawa Prefecture in the summer of 2012.High concentrations of SO and
 

sulfate aerosols in PM were observed in late July when CO and O concentrations did not increased.

The high SO and sulfate particles may not be due to anthropogenic air pollution. According to the
 

atmospheric pressure pattern in summer and the results of trajectory analyses,the air mass over the Noto
 

Peninsula was transported from the southern part of Kyushu.The large eruption of Sakurajima occurred
 

on 24 July in 2012, and the fumes were transported to the Hokuriku district. Recently, the volcanic
 

eruptions of Sakurajima have increased in activity and may highly affect the air environment, such as
 

PM ,over Japan.
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