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1. はじめに 

 

日本における微小粒子状物質（PM2.5）の濃度は、その環境基準を多くの地点で達成でき

ておらず、このような高濃度は、日本国内の発生源による大気汚染と中国大陸からの越境大

気汚染の複合影響によるものと考えられている。特に、東京周辺域においては、環境基準を

達成できている測定地点は少なく、2014 年度に東京都において達成できたのは一般大気環

境測定局 46 局中 3 局であった（自動車排ガス測定局 35 局では全局で達成していない）（東

京都，2015）。したがって、東京およびその周辺の広い範囲にまたがる多摩川流域において、

PM2.5 汚染が発生していると言える。 

大気汚染物質は、大気沈着過程によって大気から除去される。大気沈着の主な過程には、

降水に取り込まれて地上へ降下する湿性沈着と、ガス・粒子状物質のまま地表面へ付着する

乾性沈着がある。日本の遠隔地域において、硫黄や窒素化合物の乾性沈着量は湿性沈着量

に匹敵すると推計されているが（環境省，2014）、都市域のような高濃度地域では乾性沈着の

寄与はさらに大きくなる。一般的に、森林は、草地や地面などの他の表面よりもガスや粒子状

物質が乾性沈着しやすく、大気汚染物質のレセプター（受容域）となり得る。さらに、丘陵地の

ような複雑地形においては、乾性沈着は平坦な地形に比べ促進される可能性もある。よって、

多摩川流域の森林丘陵地は、東京周辺域のPM2.5の浄化に大きな役割を果たしている可能

性がある。 

降水を直接捕集できる湿性沈着とは異なり、ガス・粒子状物質の乾性沈着直接測定は容

易ではない。本研究では、先端的な乾性沈着直接測定法の一つである緩和渦集積法

（REA: relaxed eddy accumulation）を用いて、PM2.5 成分の鉛直方向の流れ（フラ

ックス）を直接測定する。このフラックスが上向きの場合、物質は地表から放出されて

いることになり、下向きの場合、沈着していることになる。REA 法は、これまで頻繁

に用いられてきた濃度勾配法よりも直接的にフラックスを測定する方法であり、傾斜地

へ適用可能という利点もある。この方法を粒子成分のフラックス測定へ応用した事例は

世界的に見ても少ない。 

本研究では、多摩川流域の森林丘陵地への PM2.5 成分の沈着の実態を明らかにする

ことを目的として、東京農工大学農学部附属施設フィールドミュージアム多摩丘陵（FM

多摩丘陵）の大気観測鉄塔を利用した乾性沈着観測を実施した。多摩川流域における調

査地点の位置を図 1-1、調査地点周辺の地図を図 1-2 へ示す。当該大気観測鉄塔は、起

伏の大きい丘陵地の標高の高い位置に設置してあり、地上から約 30m の最上部は、森林樹
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冠（約 20m）上にあり、周辺の丘陵地の中でも最も高く、当該地域の大気を代表する地点であ

る。大気鉄塔最上部からの概観を写真 1-1、大気観測鉄塔の写真を写真 1-2にそれぞれ示す。

この最上部で REA 法による観測を実施するとともに、濃度勾配測定から得られる情報

を総合的に解析し、多摩川流域の森林丘陵地が、東京周辺域の PM2.5 の浄化に果たす

役割について理解を深める。 

本研究は、主に以下の 2 項目から構成される。 

 FM 多摩丘陵周辺域の PM2.5 成分濃度 

  年間を通した PM2.5 無機イオン成分の長期観測から、当該地域の PM2.5 の状況お

よび特徴を把握する。 

 PM2.5 成分の乾性沈着直接測定 

REA 法を中心とした乾性沈着集中観測を計 4 回（2014 年 9/2～7、11/27～12/5、

2015 年 4/9～17、7/21～8/1）実施し、主要成分の沈着プロセスを明らかにする。 

 総合評価 

上記の結果を踏まえて、PM2.5 の主要成分の沈着の実態を総合的に評価する。 

 

 
 

図 1－1 多摩川流域における FM 多摩丘陵の位置（▲） 
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図 1－2 FM 多摩丘陵周辺地図および大気観測鉄塔の位置（▲） 
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写真 1－1 FM 多摩丘陵周辺の概観（大気観測鉄塔最上部から） 
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写真 1－2 FM 多摩丘陵大気観測鉄塔 
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2. FM 多摩丘陵周辺域の PM2.5 成分濃度 

 

2.1. 調査概要 

東京の西部郊外地域 (北緯: 35º38’, 東経: 139º23’) に位置する東京農工大学の研究林

施設フィールドミュージアム多摩丘陵 (FM 多摩丘陵) において観測を実施した。FM 多

摩丘陵の森林（標高 168m）に設置してある地上からの高さ 30m の大気観測鉄塔の最上

部にて、PM2.5 中の無機イオン成分の長期観測を行った。鉄塔周辺の主な樹種はコナラ 

(落葉広葉樹) で、樹高は約 20m、樹冠は概ね 10m から 20m の間に分布していた。この

長期観測は 2012 年 10 月に開始し、1 週間毎にフィルター上へ PM2.5 を捕集した。図

2－1 に観測鉄塔の構成を示す。 

 

 

 

 

図 2－1 大気観測鉄塔の構成 
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PM2.5 の無機イオン成分を観測するために、最上部にローボリュームエアーサンプラ

ー（粒子サンプラー）を設置し、PM2.5 のサンプリングを行なった。PM2.5 カットイン

パクター (東京ダイレック, NL-20-2.5A) をNILU型フィルターホルダー (東京ダイレッ

ク, NL-O-03) へ装着し、20 L/min で大気を吸引して、フッ素樹脂処理ガラス繊維フィル

ター (東京ダイレック, T60A20 47mm) 上に PM2.5 を捕集した。吸引流量はマスフロー

メーター (azbil, CMS0020) により計測した。エアロゾルのサンプリング期間は 1 週間

とし、1 週間毎に連続してフィルターを交換した。 

PM2.5 を捕集したフィルターは回収後密封し、冷蔵庫内にて保管した。サンプルフィ

ルターの捕集面を直径 15 mm のポンチで切り取り無機イオン分析用とし、超純水 10 ml

に浸した後 20 分間の超音波抽出を行なった。当該抽出液を濾過した後、イオンクロマ

トグラフ (Dionex, ICS-1100) を用いて、陰イオンはSO4
2-、NO3

-、Cl-を、陽イオンはNH4
+、

Na+、Ca2+、Mg2+、K+を定量した。 

PM2.5 の濃度は、FM 多摩丘陵から東へ約 4.7km 離れた位置にある一般大気環境測

定所（多摩市愛宕）の測定値を使用した。 

 

2.2. PM2.5 成分濃度の特徴 

PM2.5 の環境基準は、「１年平均値が 15μg/m3以下であり、かつ、１日平均値が 35

μg/m3以下であること。」と定められている。2014年、多摩市愛宕測定局の年平均PM2.5

濃度は 14μg/m3であり、1 日平均値が 35μg/m3以上であった日が 14 日あった。よっ

て、年平均値の基準は達成できていたが、1 日平均値の基準を満たしておらず、FM 多

摩丘陵周辺域において PM2.5 の環境基準は達成できていなかった。 

 年間を通した無機イオン成分の観測結果から、PM2.5 の全成分に対する無機イオン

成分の割合は年間を通して概ね 40％程度であった（図 2-2）。既往研究から、無機イオ

ン成分以外の部分（図 2-2, others）は、主に元素状炭素および有機炭素からなると考

えられる（藤田ら，2014）。 

無機イオン成分の 90％は、SO42-、NO3-、NH4+の 3 成分から構成されていた（図 2-3, 

図 2-4）。当量濃度のイオンバランスから、これら 3 成分の多くは塩を形成し、硫酸ア

ンモニウム、硝酸アンモニウムとして存在していると考えられた。SO42-と NO3-は明確

な年変動を示し、SO42-は暖候期に、NO3-は寒候期に増加した（図 2-2, 図 2-3）。一般的

に、暖候期には日射量の増加により硫黄酸化物も窒素酸化物も大気中での酸化が促進さ

れるが、窒素酸化物の酸化後に形成される硝酸アンモニウム粒子は気温が高いと揮発し
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てガス化する特徴がある。一方、硫酸アンモニウム粒子はガス化することはない。これ

らの特徴が両成分の季節変動の一因と考えられる。 

約 3 年間の長期観測の結果（図 2-4）からも SO42-は暖候期に、NO3-は寒候期に増加

する傾向が見られた。上述したように NH4+は、SO42-および NO3-と塩を形成している

と考えられ、SO42-と NO3-の両成分の変動を反映した変動を示した。なお、2013 年 8

月に SO42-および NH4+の極端な高濃度が観測されたが、この時、広域的にも PM2.5 の

高濃度が観測されており、測定上の問題ではなく、硫酸アンモニウム粒子の広域汚染が

あったと考えられる。 

 

 

 

 

 
 

図 2－2 FM 多摩丘陵における PM2.5 成分濃度の変動 

 

 

 

 

 



11 
 

 
 

図 2－3 PM2.5 無機イオン成分割合の変動 

 

 
 

図 2－4 年平均値（2014 年 11 月～2015 年 10 月）における 

PM2.5 無機イオン成分濃度（μg/m3）の割合 
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図 2－5 2013 年 10 月～2015 年 10 月の間の PM2.5 主要無機イオン 

（SO42-、NO3-、NH4+）濃度の変動 
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3. PM2.5 成分の乾性沈着直接測定 

 

3.1. 調査概要 

 REA 法による PM2.5 成分の乾性沈着フラックスを昼夜間毎に測定する集中観測を、

計 4 回実施した（表 3-1）。各回において、REA 法によるサンプリングに同期させて、

PM2.5 成分の鉛直プロファイル（濃度勾配）測定も行った。1 日 2 回試料回収作業を行

い、昼夜間別のサンプルセットを取得した。回収作業は、午前 9 時または 10 時に開始

し、日中(D)8 時間、夜間(N)16 時間採取した。ただし、2015 年夏季の観測のみ、日の

出時刻に合わせてサンプリングを行った(D:12 時間, N:12 時間)。鉄塔の高度 30ｍに 3

成分超音波風速計(YOUNG, 81000)を設置し、10Hz の時間分解能で鉛直風速を測定した。

また高度 30ｍ、25ｍ、20ｍ、10ｍ、6ｍ、1ｍに複合気象センサー(VAISALA, WXT20)

を設置し、林上と林内の気温、湿度、水平風速を測定した。鉄塔周辺のコナラは落葉広

葉樹であり、第 1 回(夏季Ⅰ)および第 4 回(夏季Ⅱ)は完全に着葉し、第 2 回(秋季)および

第 3 回(春季)は、一部落葉した状態であった。 

 

表 3－1 集中観測実施期間および昼夜間サンプリング時間 

 期間 

第 1 回 (夏季Ⅰ) 2014 年 9 月 2 日～9 月 7 日 

第 2 回 (秋季) 2014 年 11 月 27 日～12 月 5 日  

第 3 回 (春季) 2015 年 4 月 9 日～4 月 17 日 

第 4 回 (夏季Ⅱ) 2015 年 7 月 21 日～8 月 1 日 

 

 

3.2. 乾性沈着測定方法 

[フラックス測定] 

本研究では、独自に開発したREA測定システムを鉄塔最上部へ設置して（写真3－1）、

PM2.5 無機イオン成分のフラックスを昼夜間別に測定した。前項（2. FM 多摩丘陵周

辺域の PM2.5 成分濃度）の結果より、無機イオン成分の主要粒子は、硫酸アンモニウ

ムと硝酸アンモニウムと考え、主に SO42-と NO3-のフラックスを求めた。 
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REA 法とは渦相関法の考え方を基に、鉛直風速の変動が上向きの時と下向きの時に

分けて物質を捕集して集積し、それぞれの濃度から上下の移動量を推定して鉛直方向の

フラックスを求める測定法である(藤田ら、2014)。フラックスとは物質が単位時間あた

りに単位面積を通過する物質の量を表す。REA 法では以下の式(3-1)に基づいてフラッ

クスを求める。 

 

F = β × 𝜎𝜎𝑤𝑤 × (𝐶𝐶+ − 𝐶𝐶−) ・・・(3-1) 

 

ここで、F はフラックス、βは実験的に求める係数、σwは鉛直風の標準偏差であり、

𝐶𝐶+、𝐶𝐶−はそれぞれ鉛直風が上向きの時と下向きの時の濃度を表す。ここでは－(マイナ

ス)は鉛直方向下向きのフラックスを意味する。接地境界層内では熱と物質は似た拡散

の挙動を示すため、超音波風速計により高時間分解能で測定可能な顕熱フラックスのβ

を式(3-2)から求め、その値を PM2.5 のβとして用いた。 

 

𝑊𝑊𝑊𝑊����� =  𝛽𝛽 ×  𝜎𝜎𝑤𝑤  × ( 𝑇𝑇+ −  𝑇𝑇−) ・・・(3-2) 

 

𝑊𝑊𝑊𝑊�����は顕熱フラックス、( 𝑇𝑇+ −  𝑇𝑇−)は鉛直風上向きと下向きの平均気温差を表している。 

図 3－1 に REA 測定システムの構成を示す。3 次元超音波風速計（Sonic anemometer）

により鉛直風速を 10Hz の時間分解能で測定し、鉛直風速の変動が平均値を上回る（ま

たは下回る）ときに電磁弁によりサンプリングラインを切替えた。ここで、鉛直風速の

10 分間の平均値を次の 10 分間のラインを切替える基準値とした。二つサンプリングラ

インの上流にサイクロンを設置し、分配部分で粒径の分級が起きないように設計した。

サイクロンの規定流量に合わせて大気を 5L/min で吸引し、サイクロンによって分級さ

れた PM2.5 を PTFE メンブレンフィルター(ADVANTEC、T080A074A 47mm)に捕集した。

当該システムの捕集効率を確認するために、同仕様のサイクロンを用いて別途 PM2.5

をサンプリングし、参照濃度（reference）を測定した。 

 得られたフラックスをその物質の濃度(C)で割ることにより沈着速度(Vd)を求めた(式

3-3)。沈着速度とは、物質の沈着のしやすさを現し、サンプリング時の大気汚染状況に

依存しないため、森林の浄化能力を把握するのに適したパラメータである。 

 

𝑉𝑉𝑑𝑑 =  𝐹𝐹/ 𝐶𝐶    ・・・(3-3) 
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写真 3－1 大気観測鉄塔最上部に設置した REA 測定システム 

 

 

 
 

図 3－1 REA 測定システムの構成 
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[濃度勾配測定] 

REA法ではフラックスを直接測定することが可能であるが、フラックスだけでなく、

鉛直方向の濃度プロファイル（濃度勾配）も乾性沈着の現象を把握するために有益な情

報となる。ある物質が地表面へ沈着している場合、上空から地表にかけて濃度が減衰す

る。一方、逆の勾配（上空から地表にかけて増加）の時には、その物質は地表面から放

出していることになる。さらに、勾配が大きいほどフラックスも大きくなる。 

本研究では、REA 法によるサンプリングと並行して、林上 2 高度（30m、23m）にお

いて PM2.5 無機イオン成分を測定し、鉛直プロファイルの情報を得た(図 2-1)。NILU 型

フィルターホルダー(東京ダイレック、NL-O-03)の最上流部に PM2.5 カットインパクタ

ー(東京ダイレック、NL-20-2.5A)を装着し、20L/min で大気を吸引してフッ素樹脂処理

ガラス繊維フィルター(東京ダイレック、T60A20 47mm)上に PM2.5 を捕集した。 

 

[サンプルの分析] 

粒子を捕集したフィルターは、回収後ただちに試験管に密閉保存した。その後、超純

水中に超音波抽出し、クロマトディスクでろ過して分析用試料とした。試料中に含まれ

る無機イオンを、イオンクロマトグラフ(Dionex、ICS-1100)を用いて定量した。 

フィルターへの捕集量がフィルターブランクの標準偏差(σ)を下回った時は、検出下

限以下と判定した。特に、REA 法の測定において、現システムでは流量を 5L/min より

大きく設定して安定的に稼働させることは難しいため、検出下限値以下のサンプルが多

かった。さらに、降水現象があるとウォッシュアウト（降水による大気中の物質の取り

込み）が起こり、フラックスに影響を与え、沈着速度に森林の浄化能力以外の要素が入

ることになるので、基本的に非降水時のデータセットを解析に用いた。 
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3.3. 結果および考察 

 

3.3.1. REA 法による測定の検証 

FM 多摩丘陵の観測鉄塔 30m において REA 測定システムにより測定した PM2.5 成

分（SO42-および NO3-）の濃度を、参照濃度と比較した（図 3-2）。各成分の大気中濃度

比はおおむね 1：1 に近い値を示した。NO3-に関してはばらつきがあるが、これは SO42-

に比べて NO3-が低濃度であり、測定精度が相対的に低いことが主要因と考えられる。

REA 測定システムはサンプリングラインが複雑であるが、比較結果より、PM2.5 のサ

ンプリングラインへの損失やリークはないと考えられる。 

 

 

 
図 3－2 REA 測定システムによる PM2.5 成分濃度と参照濃度の比較 
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本研究のこれまでの測定（山崎ら, 2015）において、当該地点の PM2.5 中の主な無

機エアロゾルは(NH4)2SO4 と NH4NO3 の形態で存在することが分かっているが、今回

の観測においても同様であった。 

既往研究により、実験係数βは 0.4 から 0.6 程度の範囲に収まると言われている

（Milne et al., 1999）。図 3-3 に、観測 4 期間における w'T'とσw (T+－T―)の 10 分平均

値の比較を示す。式 3-2 より、この傾きがβを現し、4 期間平均値(0.49)として妥当な

値であり、個々の 10 分平均値でも相関も高く、本観測において既往研究と同等のβ値

が得られていると考えられる。 

 

 

 
 

図 3－3 観測 4 期間における w'T'とσw (T+－T―)の関係（10 分平均値） 
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3.3.2. 沈着速度の比較 

[フラックス測定結果] 

REA 法によって SO42-および NO3-の鉛直フラックスを測定し、式 3-3 より沈着速度

を推定した。表 3-2 に、観測 4 期間中の各要素の平均値、図 3-4 に、4 回の集中観測で

両成分（SO42-および NO3-）共に沈着速度が有効に得られた期間のデータを示す。 

同じ REA 測定システムで SO42-のみを測定対象としたこれまでの観測（Matsuda et 

al., 2015）の結果と、今回の観測の SO42-の沈着速度を比べたところ、概ね同レベルで

あった。当該沈着速度のレベルは、日本の他の森林（Matsuda et al., 2010）および欧

米の森林で観測された沈着速度のレベル（Petroff et al., 2008）と概ね一致している。

一方、観測期間ごとの沈着速度の平均値は SO42-が-0.04～0.47(cm/s)であったのに対し

NO3-は 1.4～3.1(cm/s)となり、SO42- に比べて NO3-の沈着速度が相対的に大きい傾向

が見られた。サンプルごとの両成分の沈着速度の差の検定(Paired t-test)を行った結果、

SO42-および NO3-の沈着速度には差が見られた(p<0.05)。 

図 3-4 より、NO3-の沈着速度は、SO42- の沈着速度に比べて大きくばらついており、

±10cm/s を超える外れ値も見られている。この原因として、NO3-が比較的低濃度であ

り、SO42-に比べて濃度差(𝐶𝐶+ − 𝐶𝐶−)が精度良く得られていない可能性がある。実際に、

図 3-4 において測定誤差を現すエラーバーが大きい時は大気中濃度が低く、不確実性が

大きい傾向があった。 

 
表 3－2 観測 4 期間中の風速(W.S.)、気温(Temp.)、相対湿度(R.H.)、葉面積指数(LAI)およ

び PM2.5 成分濃度（SO42-、NO3-） 
 

Period 
W.S.            
(m/s) 

Temp.           
(℃) 

R.H.                  
(%) 

LAI 

  

SO42- NO3- 

(μg/m3) 

2014 Summer 2.5±1.4 24.0±2.4 71±7 3.4 2.0 0.6 

2014 Autumn 1.9±0.7 10.5±2.7 79±6 2.6 1.1 2.1 

2015 Spring 2.1±1.3 13.9±3.9 64±11 1.8 4.9 2.1 

2015 Summer 2.5±1.3 27.4±2.3 73±11 4.2 6.6 0.8 
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図 3－4 REA 法による PM2.5 成分（SO42-、NO3-）の沈着速度 

 

 

不確実性の大きい外れ値を除外して比較するために、SO42-と NO3-の沈着速度の 25

～75 パーセンタイル値を抽出し再度検定を行った。比較の結果（図 3－5）、外れ値を

除いても、SO42- に比べて NO3-の沈着速度が有意に大きい(p<0.05)という結果が得られ

た。これまでに、濃度勾配法によってこの成分間差が示された例はあるが(Wyers and 

Duyzer, 1997; 山崎ら, 2015)、濃度勾配法より直接的にフラックスを測定する REA 法

によってこの差が示された例はほとんどなく、SO42- に比べて NO3-の沈着速度が大き

く成分間差があるという仮説を強く支持する結果が得られたと考えられる。 
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図 3－5 観測 4 期間における PM2.5 成分（左：SO42-、右：NO3-）間の沈着速度の

比較（25 パーセンタイル値以下、75 パーセンタイル値以上の値を除く） 

 

[濃度勾配測定結果] 

濃度勾配法では、以下の式 3-4 より沈着速度を求める。ここで𝑉𝑉𝑑𝑑は沈着速度、𝐷𝐷は拡

散速度、𝛥𝛥𝛥𝛥は 2 高度間の大気中濃度差(30m-23m)、𝐶𝐶は 30m における大気中濃度を表

し、𝛥𝛥𝛥𝛥/𝐶𝐶は減衰率を意味する。 

 

𝑉𝑉𝑑𝑑 = −
𝐹𝐹
𝐶𝐶

=
𝐷𝐷𝐷𝐷𝐷𝐷
𝐶𝐶

 (3-4) 

 

D は、乱流の度合いを現すもので成分間に差はないと考えると、SO42-と NO3-の間に沈

着速度の差があるとすると、両成分間の𝛥𝛥𝛥𝛥/𝐶𝐶に差が生じることになる。Fig.5 に林上に

おける両成分の高度ごとの大気中濃度の平均値を示す。サンプルの期間は REA 法によ

る観測の有効サンプル期間と合わせた。図 3-6より、各観測においてSO42-に比べてNO3-

は上方(30m)から下方(23m)にかけて減衰していることが分かる。全期間を通した両成

分の減衰率の差の検定(Paired t-test)を行った結果、両成分の減衰率には差が見られた

(p<0.05)。したがって、同観測期間において、濃度勾配の測定結果からも林上において

SO42-と NO3-の沈着速度には成分間差があることが示唆された。 
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図 3－6 観測 4 期間における PM2.5 成分（SO42-、NO3-）の濃度勾配および減衰率

(decrement: %) 
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3.3.3. 沈着メカニズムの差異 

Wyers and Duyzer (1997)は、濃度勾配法により森林上での SO42-と NO3-の沈着速度

に成分間差がある可能性を示した。その際の考察で、NO3-の沈着メカニズムについて、

NH4NO3が半揮発性の粒子であり、大気中で以下のガス－粒子平衡が成り立つことに着

目している。 

 

NH4NO3(p) ⇌ NH3(g) + HNO3(g) (3-5) 

 

ここで、p は粒子、g はガスをそれぞれ表す。気温が高いと NH4NO3粒子は揮発し、ガ

ス状の HNO3と NH3として存在する。これらのガスは反応性が高く森林等の地表面に

吸収されやすいため、粒子の状態よりも速い速度で除去されると考えられる。特に

HNO3の反応性は高く、その沈着速度は大きい。日射で暖められた沈着面直近の温度が、

大気の温度よりも高ければ、沈着面直近で NH4NO3 粒子が揮発し、ガスとして効率よ

く大気から除去されることになる（図 3-7）。一方、(NH4)2SO4粒子は大気中で揮発する

ことはなく、このようなプロセスを経ないため、両者の沈着速度に差が生じることにな

る。 

 

 
 

図 3－7 沈着面付近でのガス－粒子変換と乾性沈着の関係 
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本研究における観測結果をもとに、森林樹冠直上での気温上昇による NH4NO3 粒子

の揮発に伴う平衡移動が沈着速度を増加させる可能性を検証した。複合気象センサーに

より測定した気温の 10 分値を用いて、沈着速度の測定高度(30m)および樹冠直上(20m)

の気温差を求めたところ、全期間を通して、日中は測定高度から樹幹直上にかけて気温

が上昇する傾向があった。一方、夜間に関しては樹冠直上での気温上昇はほとんどみら

れなかった。なお、観測期間中は相対湿度が高かったため、粒子が潮解していた可能性

がある。そのため以下の式 3-6 (Seinfeld and Pandis.,1996)より NH4NO3の潮解湿度を

算出し、相対湿度が潮解湿度を超過した期間を求めた。 

 

ln(𝐷𝐷𝐷𝐷𝐷𝐷) =  
723.7
𝑇𝑇

+ 1.6954 (3-6) 

 

DRH は NH4NO3の潮解湿度[%]、T は気温[K]を表す。なお、潮解湿度は 10 分ごとに

算出した。検証の結果、相対湿度が潮解湿度を超過したサンプルの割合は、日中は 67％、

夜間は 94％であった。そのため多くの期間で粒子は潮解していたと仮定し、揮発の可

能性を検証した。液滴中の NH4NO3と、HNO3および NH3の間には以下の平衡が成り

立つ。 

 

NH3(𝑔𝑔) + H𝑁𝑁𝑁𝑁3(g) ⇌ 𝑁𝑁𝑁𝑁4+ + 𝑁𝑁𝑁𝑁3− (3-7) 

 

また、式 3-6 の平衡定数は以下のように表される。 

 

𝐾𝐾𝑒𝑒𝑒𝑒 =  
𝛾𝛾𝑁𝑁𝑁𝑁4𝑁𝑁𝑁𝑁3
2 𝑚𝑚𝑁𝑁𝑁𝑁4+𝑚𝑚𝑁𝑁𝑁𝑁3− 

𝑝𝑝𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻𝐻3  𝑝𝑝𝑁𝑁𝑁𝑁3
 (3-8) 

 

ここで、𝐾𝐾𝑒𝑒𝑒𝑒は平衡定数、γ は活量係数、m は重量モル濃度、p は分圧を表す。 

さらに、この𝐾𝐾𝑒𝑒𝑒𝑒は気温によってパラメタライズされている。 

 

𝐾𝐾𝑒𝑒𝑒𝑒 = 4 × 1017 exp �64.7 �
298
𝑇𝑇

− 1� + 11.51 �1 + ln �
298
𝑇𝑇 � −

298
𝑇𝑇 �� (3-9) 

 

観測期間中、測定高度と樹冠直上の気温差は最大で 1.1℃であり、その際の樹冠直上
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の相対湿度(59.2%)は潮解湿度(59%)を超えていたため、樹冠直上で NH4NO3 は液滴と

して存在していたと考えられる。そこで、このときの𝐾𝐾𝑒𝑒𝑒𝑒を 2 高度で求め、高度ごとの

粒子とガスの比を算出した。また、活量係数 γ も気温に依存するため、測定高度ごとに

求めた 𝛾𝛾𝑁𝑁𝑁𝑁4𝑁𝑁𝑁𝑁3
2 で𝐾𝐾𝑒𝑒𝑒𝑒を除することで活量係数の影響を除外した。活量係数は

Jacobson.(1997)による近似多項式から、気温と湿度を用いて求めた。なお計算上、観

測地点は NH3、HNO3、NH4NO3および H2O のみが存在する単成分系であり、高度間

で新たなガスおよび粒子の生成や消失はないと仮定する。検証の結果、Keq(20) / Keq(30) 

=0.55 < 1 となり、液滴の状態であっても気温の上昇に伴い NH4NO3がガスとして揮発

する可能性が示された。 

NH4NO3の揮発と沈着速度の関係を検証するため、図 3-8 に 30m から 20m にかけて

の気温上昇率と、NO3-の沈着速度の関係を示す。樹冠直上にかけて気温が上昇してい

る期間は、気温の上昇に伴い沈着速度も大きくなる傾向があった。 

 

 
 

図 3－8 気温差（T20m－T30m）と沈着速度の関係 

 

一方、夜間においても SO42-に比べて相対的に NO3-の沈着速度が大きい期間が存在し

た（図 3-4）。前述したように、夜間は樹幹直上の気温上昇がみられないことから林上
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において上記の仮説では説明がつかない。Wyers and Duyzer (1997)は、NH4NO3粒子

の平衡移動は、気温の変化だけでなく、HNO3 の速い除去により沈着面直近の HNO3

濃度がゼロ近くまで減少することが要因で起る可能性も示唆している。当該メカニズム

を解明するには、より精度の高いフラックス測定が必要であり、今後の測定手法の開発

が望まれる。 
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4. 総合評価 

 

2 章および 3 章の結果を踏まえて、当該地域の PM2.5 の主要構成粒子である硫酸ア

ンモニウム粒子と硝酸アンモニウム粒子の沈着の実態を総合的に評価する。 

乾性沈着量（F）は、式 3-3 にもとづき対象成分の大気中の濃度（C）と沈着速度（Vd）

の積から推定できる。 

𝐹𝐹 =  𝐶𝐶 𝑉𝑉𝑑𝑑   ・・・(4-1) 

 

長期観測で得られた各サンプルの SO42-および NO3-濃度に、それぞれの沈着速度をか

けて、各サンプリング期間の乾性沈着量（単位：mg/m2/day）を計算した。SO42-と NO3-

の沈着速度は、緩和渦集積法による PM2.5 成分の乾性沈着直接測定の不確実性の考察

（3.3.2 項）を考慮して、それぞれの 25～75 パーセンタイル間のデータの中央値を代

表値として計算に用いた。 

1 年間（2013 年 11 月～2015 年 10 月）の濃度と沈着量の変動を、それぞれ図 4-1、

図 4-2 に示す。11 月～2 月の寒候期において、SO42-と NO3-の濃度は同程度であるが、

乾性沈着量は SO42-よりも NO3-の方が大きく推定された。4 月～10 月の暖候期において

は、SO42-の濃度が NO3-の濃度よりも高いが、乾性沈着量は両成分で同程度であった。

さらに、2.2項の考察から、PM2.5中のSO42-とNO3-は、それぞれ、(NH4)2SO4とNH4NO3

として存在すると仮定して、年間乾性沈着量を試算したところ、NH4NO3の乾性沈着量

は、(NH4)2SO4の乾性沈着量の約 3 倍であった。 

これらの結果より、当該森林丘陵地は、PM2.5 の主要構成粒子である硫酸アンモニ

ウム粒子と硝酸アンモニウム粒子のレセプター（受容域）となっており、特に冬季の硝

酸アンモニウム粒子を効率よく除去していることが明らかになった。 
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図 4－1 PM2.5 中の SO42-および NO3-濃度の変動（2013 年 11 月～2015 年 10 月） 

 

 

 
図 4－2 2 (NH4)2SO4粒子（SO4）および NH4NO3粒子（NO3）の乾性沈着量推定値

の変動（2013 年 11 月～2015 年 10 月） 
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5. まとめ 

 

多摩川流域の森林丘陵地が、東京周辺域の PM2.5 の浄化に果たす役割を理解するこ

とを目的として、フィールドミュージアム多摩丘陵の大気観測鉄塔を利用した乾性沈着

観測を実施した。年間を通した PM2.5 成分の長期観測から、観測地周辺の PM2.5 は環

境基準を達成できておらず、無機イオン成分の 90%は、SO42-、NO3-、NH4+の 3 成分か

ら構成されていた。PM2.5 成分の鉛直方向の移動を直接測定する緩和渦集積法を利用

して、計 4 回（2014 年 9/2～7、11/27～12/5、2015 年 4/9～17、7/21～8/1）の集中観

測を実施した結果、PM2.5 中の硫酸塩と硝酸塩は鉛直下向きに移動、すなわち沈着し

ていることが分かった。硫酸塩の沈着速度は、他地域の森林における観測値と同レベル

の値を示したが、硝酸塩の沈着速度は、硫酸塩よりも有意に大きく、硝酸アンモニウム

粒子の揮発に伴う沈着の促進によるものである可能性が示唆された。これらの結果より、

当該森林丘陵地は、PM2.5 の浄化に寄与しており、特に冬季の硝酸アンモニウム粒子

を効率よく除去していることが明らかになった。 

大気汚染物質の乾性沈着直接測定は容易ではなく、先端的な手法の一つである緩和渦

集積法によって、PM2.5 成分の沈着を直接測定した事例は、世界的に見ても少ない。

当該手法を用いた今回の観測により、多摩川流域の森林丘陵地へ PM2.5 の主要成分で

ある硫酸塩および硝酸塩が沈着していることが明らかとなり、その沈着速度は、他の地

域の森林と同等あるいはそれ以上である可能性が示唆された。これは、PM2.5 の環境

基準達成率が極めて低い東京周辺域における今後の PM2.5 の影響評価において重要な

知見である。さらに、硝酸アンモニウム粒子の揮発に伴う沈着促進効果に関する知見は、

他地域の森林でも起っている可能性があり、学術的にも貴重な観測データを得ることが

できたと考えられる。 
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