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                                    Abstract 

   This paper describes the atmospheric environment of Sanyo Onoda, Yamaguchi, Japan, in terms of 

the dust variation, particulate matter with an aerodynamic diameter of 2.5 11m or less (PM25), suspended 

particulate matter (SPM), inorganic ion components in the particulate matter, sulfur dioxide (SO2), and 

nitrogen dioxide (NO2) for the FY2013 — 2017 period. The yearly mean amount of dust in the southern area 

was slightly higher than that in the northern area of Sanyo Onoda. The yearly mean PM2.5 concentration 

exceeded the annual environmental quality standard (15 µg m-3) in each fiscal year; although the mean PM2.5 

concentration tended to decrease over the years. For example, the yearly mean PM2.5 concentration in FY2017 

(16.1 µg m-3) decreased by 24.2% compared to the 2013 (21.2 µg m-3). A similar trend was observed for SPM, 

SO2, and NO2. The yearly mean concentrations of SPM, SO2, and NO2 in 2017, were 19.4 µg m-3 (14.7 %), 1.7 

ppb (15.2 %), and 10.2 ppb (13.5 %), respectively (values in parentheses indicate the reduction rate based on 

the yearly mean concentration of each substance in FY2013) . From 2013 to 2017, the environmental quality 

standards for each substance were achieved except for PM2.5. Based on our analysis, it is expected that the 

annual environmental quality standard for PM2.5 will be achieved in FY2018.
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1.は じ め に 2.実 験

山 口県 山陽小 野田市(旧 小野 田市)は,1881年 に

日本初の民間セメン ト会社 となるセメ ント製造會社')

(のちの小野 田セメ ン ト,現 太平洋セメ ント)や 日本

舎密製造会社2)(現 日産化学)が 設立され,19世 紀 末

より工場 による大気汚染が始まった.戦 前の記録 はな

いが,同 市 では1959年 に定例市議会 において煙害対策

特別委員会が発足 し,翌 年,1960年 か ら降下ばい じん

量 及び二酸化鉛(PbO、)法(現 在 ではアルカ リろ紙

法3))に よる硫黄酸化物(SO。)濃 度の測定が開始 さ

れた.1962年 には煙害対策委員会条例が制定 され,地

域 の 自主的な規制 による大気汚染防止対 策の推進 が

図 られた.1967年 か ら溶液導 電率法(現 在で は紫外

線蛍光法)に よる二酸化硫黄(SO,)濃 度の連続測 定

が開始 され,翌 年1968年 には工場等か らのばい煙 の

排 出量規制及 び 自動車排出 ガスの許容限度 を定 めた

大気汚染防止法が成立 した.1972年 より浮遊粒子状物

質(SuspendedParticulateMatter,SPM),1974年 に

は二酸化窒素(NO2)の 測定が始め られた.ま た,微

小粒子状物質(PM25)は2011年 よ り測定が開始 され,

現在 まで連続的な観測が行われている.

高度経済成長 の時期 にあた る1960年 か ら1973年 に

おけるばい じん量 は10～20tkm-2month-1で,中 程

度か らやや高度の汚染a)で あ り,SO。 濃度 も0.4～0.7

SO3mg・d-1・100cm-2と 軽微 な汚染5)の 状態であった.

その後は行政及び企業の努力 もあ り,ば い じん量及び

SO、濃度は減少 し,大 気環境の改善がみ られ,大 気環

境が問題視 されることはな くなってきた.し か しなが

ら,2013年1月 に中国の広域 でPM25を は じめ とした

汚染物質が高濃度 となる深刻な大気汚染が発生 し6〕7),

同時期 に西 日本 で も高濃度 のPM25が 観測 された こと

か ら大気環境への関心が高 まった.筆 者 らは2013年3

月よ り山陽小野田市において大気中粒子状物質の成分

分析 を行い,天 候,風 向,気 温,越 境汚染などの影響

について報告 してきた8ト10).こ こでは,大 気汚染への

関心が高 まった近年,2013か ら2017年 度の期間での同

市 にお ける,降 下ばい じん,PM25,SPM及 び大気粒

子状物質中の無機イオン成分に加 え,ガ ス成分である

SO2及 びNO2の 変化 か ら,山 陽小 野田市における最近

の大気環境 について考察する.

2.1降 下ばい じん量測定及び大気中粒子状物質分析

方法

降 下 ばい じん量 の測 定 は,Fig.1に 示 した(須

恵健康 公 園及 び山陽小 野 田市立 山 口東 京理科 大学

(SOCU)を 除 く)19地 点 において,屋 根 や櫓 の上 に

設置 したデポジッ トゲー ジに降下ばい じんを降水 とと

もに捕集 し,捕 集物の乾燥重量 を測定後,1か 月間の

単位面積当た りの捕集量(tkm-2month-1)と して算

出 した.ま た,粒 子中の イオ ン成分 は以前 に報告 し

た手法8川 と同様 に測定 した.以 下 に簡単に手順 を示

す.SOCU5号 館屋上(33.96。N,131.19。E,地 表

か ら約12m)に て,真 空 ポンプを用 い,石 英 フィル

ターに粒子を分級することなく採取 した.粒 子採取後

の石英フィルターを半分にカッ トし,さ らに4分 の1

にカ ッ トした もの を純水 により超音波抽 出を行 った.

抽 出液をシリンジフィル ターでろ過 したものをイオン

クロマ トグラフィーに供 し,無 機イオ ン成分 を分析 し

た.2013年3月 から2018年2月 まで各季節,約30試 料

(3分 の1)以 上 を採取 し,5年 間で858試 料 を得た.
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Fig.1Locationoftheobservationsite.Opencircles:

northarea.Graycirclesandsquare:southarea.
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2.2PMz.S,SPM,SO2及 びNO2デ ータに関 して

PM篇SPM,ガ ス 成 分 で あ るSO2及 びNO2に つ

いて は,山 口県 が須 恵健 康公園(33.97。N,131.18。

E)に 設置 している自動測定装置のデータを用いた.

PM、.5及びSPMは β線吸 収法,SO、 は紫外 線蛍光 法,

NO、についてはザルツマン法により分析 している.

なお 本稿 で は3月 か ら翌年2月 まで を1年 度 と

し,四 季の分類に関 しては気象庁の 「気象観測統計指

針」111に従 い,3～5月 を春季,6～8月 を夏季,9

～ll月 を秋季 ,12月 ～翌年2月 を冬季 とした.

2.3PM2.,,SPM,SO、 及びNO、 の環境基準について

Tablelに 本稿 で取 り上げた汚染物 質であ るPM2 .,,

SPM,SO、 及びNO、 の環境基準12)を示す.な お,降 下

ばい じんについては環境基準がない.国 は,「 人の健

康 を保全する上で維持することが望 ましい基準」 とし

てTablelに 示す環境基準 を定 めてい る.ま た,PM、,

に関 して は,国 が注意喚起のための暫定的な指針'3)を

定め,さ らに山口県で も国の指針をもとに県の測定局

設置状 況を踏 まえ,注 意喚起等 に係る対応方針14)を

定めてい る.山 陽小野田市では西部の区域での値が85

μgm-3を 超 えると防災 メールに より注意喚起を行っ

ている.ま たSOxに ついて も緊急 時の発 令基準 があ

る.詳 細 については,本 稿著者である光永 らが作成 し

た 「平 成28年 度版山陽小野 田市の環境」15〕を参照 され

たい.

TablelAtmosphericenvironmentalqualitystandard

た1960年 以来,継 続 した測定 を行 っている.Fig,2に

2013か ら2017年 度におけるばい じん量の年平均値の推

移を示す.な お,平 均値は市役所から北側に位置する

測定点 を北部(8地 点〉,市 役所 よ りも南 を南部(ll

地点)と して,南 部 ・北部 に位置す る測定点における

平均値 として算出した.こ れ より,北 部及び南部 とも

に2013及 び2014年 度は同程度のばい じん量で推移 して

いるが,2015及 び2016年 度は増加 し,2017年 度に再び

減少する傾向を示 した.北 部及び南部でのばい じん量

の年度平均値の推移傾向は類似 していたが 北部 に比

べ南部の方が年平均値 でα7t㎞ 一2month-'程 度高値

を示 した.南 部がやや北部 より高値 を示 した原因とし

て,南 部 には事業所が多いことと海洋に近いため,海

塩粒子などの飛散が考えられるが,明 確 な原因は不明

である.ば い じん量測定が開始 された1960年 頃は大気

汚染が深刻であ り,ば い じん量 も多 く,測 定法 も比較

的簡便 であったため,多 くの地点で長期 にわた り測定

が行われて きた.以 前 は北部 と南部の差異 も大 きかっ

たが,近 年 では人為起源由来の成分が減少 してお り,

地域間の差はな くな りつつある.
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3.結 果 と考察

3.1降 下 ばい じんについて

降下ばい じんは自己の重量 または雨によって沈降す

るばい煙,粉 じんその他の不純 物 を表す ものであ り,

化石燃料の燃焼 などか ら生 じる人為的なものや,土 壌

や海塩の巻き上げな どか ら生 じる自然由来の ものに分

け られる16).札 幌市17)や川崎市'8)など,測 定を終了 し

た自治体 もあるなか,山 陽小野田市では測定を開始 し

3.2PMz.Sに ついて

PM、,は大気中に浮遊する粒径2.5μm以 下の粒子で,

燃焼 によって直接排 出される1次 粒子 とSO2やNO2な

どの大気中のガス成分か ら生成する2次 粒子が ある.

固定排 出源 として,ボ イラー,焼 却炉,コ ークス炉 な

どがあ り,移 動発生源 として 自動車,船 舶,航 空機な

どがある.一 方,先 の人為発生源に対 し,自 然発生源

と しては土壌,海 洋,火 山な どがあ る.PM25は 粒 径

が小 さいため肺の深部 まで入 りやす く,呼 吸器系疾患

や循環器系への影響 も懸念 されている19).

Fig.3に 山陽小野 田市須恵健康公園におけるPM、.5の

年 度平均及び1日 環境基準値である35μgm-3を 超過 し
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た 日数を示す.2013及 び2014年 度の平均値はお よそ21

μgm-3で あったが,2015年 度には17.8μgm-3に 減少

し,2016年 度17.0μgm-3,2017年 度16.1μgm-3と わ

ずかなが ら減少傾向が続 いている.い ずれの年度 も1

年平均環境基準値の15μgm-3は 達成 されていない も

のの,2013年 度を基準 とした2014か ら2017年 度の減少

率は,そ れぞれ0.7%,16.3%,20.1%及 び24.2%と

なってお り,2014か ら2015年 度に激減 し,そ の後 も約

40・ の割合で年々減少 してい る(Fig.4).2018年3月

から測定データが報告 されている2018年10月 までの8

か月のPM、,の 月平均値は11.6μgm-3で あ り,冬 季は

やや増加が予想されるものの,2018年 度には測定開始

後初めて環境 基準 を達 成で きる と予想 され る.同 様

なPM2.,の 減少傾向 は山口県内で も見 られ,ロ ー カル

な汚染の ほとんどない萩市(萩 健康福祉セ ンター)及

び山陽小野田市の ように事業所の多い周南市(宮 の前

児童公園)に おけるPM、5の 年度平均濃度はそれぞれ,

萩市:14.9ｵgm-3(2013年 度),143ugm_3(2014年 度),

12.1μgm-3(2015年 度),IL9μgm-3(2016年 度),9.5

ugm-3(2017年 度),周 南 市:18.5μgm-3(2013年

度),17.3μgm-3(2014年 度),15.8μgm-3(2015年

度),15.5ｵgm-3(2016年 度),14.8ｵgm-3(2017年 度)

で あ っ た.山 陽小 野 田市 のPM、.5濃 度 は県 内の 他市 と

比 較 し,2～6ｵgm-3程 度 高 値 を示 した.一 方,2013

及 び2014年 度 にお ける1日 環境 基 準値(35μgm-3)を

超 過 した 日数 は,そ れぞ れ35及 び33日 で あ った の に対

し,2015年 以 降 はPM、5の 年 平均 濃 度 の減 少 に と もな

い,14日 以 下 に減 少 して い る.山 陽小野 田市 は大 陸 と

近 いため,粒 子濃 度が 高 くなる一 因 と して,越 境 汚染

8'-10〕が 考 え られ る
.PM、.sの 最 近 の 減 少傾 向 は 全 国 的

に も見 られ7),著 者 ら10)が 以 前 報 告 した よう に,中 国

の大 気 環境 の改 善 が 影響 して い る もの と考 え られ る.

Fig.5に 山 陽小野 田市 須恵 健康 公 園 にお けるPM2,の 月

平 均 値の 推移 を示 す.各 年 度 にお いて,概 ね春季 に高

値,夏 季 及 び秋季 は低 値 を示 し,冬 季 に再 び高 くなる

傾 向 を示 してい る.こ こで,粒 子 中の 成分 か らその発
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生起源 を推測す るため,粒 子中の イオ ン成分につ い

て調べ た結 果をFig.6に 示す.こ こに示す ように,硫

酸 イオ ン(SO4-),硝 酸 イオ ン(NO3)及 びアンモニ

ウム イオ ン(NIA;)が 測 定成分の70～76%を 占めて

お り,主 成分であることがわかった.こ れ らは主 に化

石燃料の燃焼等か ら発生する人為由来成分鋤 と考えら

れる.2015年 度以降における これ ら3成 分は2013及 び

2014年 度と比較 して少ないが,2016及 び2017年 度はや

や増加 している.2016年 度はカルシウムイオン及びマ

グネシウムイオ ンが増加 してお り,特 に2017年 度は顕

著である.こ れは本学薬学部校舎の建設 に伴い,建 設

現場での掘 削,セ メ ントの使用,土 壌の巻 き上げ等の

工事 に起 因す るもの と考え られ る.SO;一 及びNO3の

増加は建設現場の重機の影響 も考えられるが,推 測の

域 を出 ない.SOa及 びNO3はSO2及 びNO2を 前駆体

としているため,市 内のSO、 及びNO2濃 度の推移 につ

いて3.4及 び35で 述べる.

3.3SPMに ついて

SPMは 粒径10μm以 下の大気中に浮遊す る粒子で,

人為起源由来成分が多いPM2,と 比較 して粒径が大 き

いため,発 生源は海洋や土壌など自然発生源の成分が

多い21).喘 息やアレルギー疾患な どとの関連性が指摘

され,PM、,よ りも早い時期(1970年 代)に 測定が 開

始され,大 気汚染の指標 となっていた.

Fig.7に 山陽小 野田市須恵健康公 園にお けるSPM

の月平均値 の推移 を示す.各 年度において,概 ね春季

か ら初夏に高値 を示 し,秋 季及び冬季 は低 くなる傾

向を示 している.Fig.8(a)に 示すSPMの 年度平均

値 は20μgm-3程 度で推移 してお り,1年 環境基準値

である100μgm-3を 大 きく下回ってい る.SPMの 年

度平均値及び2013年 度を基準 とした2014か ら2017年 度

の減少率(Fig.4)はPM、 。と概 ね同様の傾 向を示 し,

年 々減 少傾 向で あることがわかる.SPMは2017年5

月8日 のみ1日 平均値が101μgm-3と な り,環 境基準

値を超過 した.

3.4SO2に ついて

硫黄を含む化石燃料の燃焼や火山活動 などか ら発生

す るSOiは 主にSO2,SO,で あるが,約80%がSO、 で

ある22〕.ガス状物質であるSO、 は,水 に溶けやすいた

め,気 管,気 管支 などで吸収され,慢 性気管支炎や気

管 支喘息を誘発する.ま た,SO、 の水への親和性 によ

り,雨 粒へ取 り込まれ,酸 性雨の原因 となるだけでな

く,酸 化や不均一 反応 を経 て,粒 子化す るため,粒

子状物質の前駆体で もある.山 陽小野田市では,こ の

ように人体や環境へ影響を及ぼすSO、 の測定 を1960年

か ら(紫 外線蛍光法は1967年 から)継 続 して行ってい

る.こ こ最近(2013か ら2017年 度)は1時 間値及び1日

平均値が環境基準値(そ れぞれ100ppb及 び40ppb)

を超えるこ とはな く,年 平均値 も1.6～2.Oppbで 推移

している(Fig.8(b)).2013年 度のso2濃 度をもとに

した減少率は,SO2濃 度が シングルppbと 低いことも

あるが,Fig.4に 示す ように2016年 度 までは17%の 減

少を示 し,2017年 度 には減少率が150・ に若干低下 し

ていた.こ の ようにSO、濃度が年 々減少す る傾向は,

以前に報告 した中国(北 京)に おけるSO,鉛 直カラム

濃度の減少傾向10)と類似 してお り,中 国大気環境の改

善に よる もの と推測 され る.Fig.9に 示すso、 の月平

均値の推移から分かるように,概 ね春季及び夏季 に増

加 し,秋 季及び冬季 に減少す るような傾向であった.

Fig.6に 示 した粒子中のSO,一 成分 とSO、には良い相関
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があ り(r=0.929,p<0.05),2017年 度 におけ る粒子

中 のSOa一 の 増 加 に は,工 事 に伴 う重 機 等 の 影響 よ り

も,大 気 中のSO、 濃 度の増 加 に よるもの と示唆 され た.

3.5NOzに ついて

NO2はSO2と 同様 に化石燃料 の燃焼 に伴い発生 し,

ヒ トの鼻粘膜への刺激症状,気 管支炎,肺 気腫などの

呼吸器疾患の原因 となる23).ま たNO、 は上述の健康被

害に加 え,酸 性雨の原因や粒子状物質の前駆体鋤 でも

ある.近 年 問題となっている光化学オキシダン ト(主

にオ ゾン)の 生成 に直接関与す る前駆体19〕であるた

め,観 測が必要な物質の一つである.

Fig.loにNO、 の月平均 値の推移 を示す.こ れ より,

いずれの年 度にお いて もNO、 濃度は春季に高 く,概

ね夏季,秋 季に低 くな り冬季に高 くなる傾向を示 して

いる.Table2に 各成分 の月平均濃度の相関係数 を示

す.こ れ よ り,PMZS,SPM及 びSO2は それぞれ0.8程

度の相関係数を持 ち,良 い相関を示 しているが,NO、

のみ他成分 との相関が良 くない.明 確な理 由について

は不明であるが,NO、 は粒子状物質(NO3)と の平 衡

や,他 の酸化窒素との平衡,オ ゾン生成など反応が多

岐にわたっているため,他 の成分 とやや挙動が異 なる

と考 えられる.ま た,2015年 度以降はNO、 濃度 も1年

を通 じて減少 してお り(Fig.4),Fig.8の 年度平均 に

示 した他成分の結果 と同様 に,年 々減少傾向であるこ

とが明 らか となった.以 前報告 した中国(北 京)に お

けるNO2鉛 直カラム濃度は緩やかではあるが年々減少

傾向10>を示 してお り,山 陽小野田市 におけるNO、 濃度

の低下 は,SO、 と同様 に中国の大気環境の改 善が一因

であると考え られる.Fig.6に 示 した粒子中のNO3成

分 とNO、 には相関がみ られた ものの(rニ0.721),相

関の有意性は認められなか った.Table3に 各成分の

平均濃度及び環境基準値(1年 または1日 基準値)を

まとめて示す.

結論

本稿では2013か ら2017年 度の期間における山陽小野

田市での降下ばい じん量,PMZ.,,SPM,SO、 及びNO、

濃度の推移から,本 市の大気環境に関 して論 じた.降

下ばい じん量 は市 内の北部 よ りも南部がやや高値 を

示 していた.ま た,微 小 な粒子であるPMI,は,1年 環

境基準は達成 されていないものの,年 々減少傾向にあ

る ことが明 らか となった.こ の一 因 として,粒 子 中

の人為由来成分が減少 していることか ら,中 国の大気

環境の改善が影響 していることが示唆 された.こ の ま

まPM2.,の 減少傾向が継続す れば,2018年 度 は環境 基

準を達成で きるもの と期待で きる.大 きな粒子である
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PMas(ugm-3)21.221.117.817.016.115(lyear)

SPM(μgm-3)22.722.120.220.419.4100(24h)

SOZ(ppb)2.01.81.71.61.740(24h)

NO2(ppb)11.811.110.710.310.240-60(24h)
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SPMもPM25の 推移 と類似 して減少傾向にあ り,1年

環境基準値 を大幅に下回っていた.2013年 度 を基準 と

した2017年 度のPM25及 びSPMの 減少率 はそれぞ れ

24%及 び15%で あった.一 方,大 気汚染物質の代表

的なガス成分であるSO、及 びNO、 の過去5年 の平均値

はそれぞれ1.8ppb及 び11ppbで あったが,ガ ス成分

も粒子 と同様 に年々減少傾向にあった.ま た,2013年

度を基準 とした2017年 度のSO,及 びNO,の 減少率 はそ

れぞれ15%及 び13%で あった.今 後 も,大 気改善が

進むと予想 されるが,継 続 した観測が必要である.
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