4.4　PM2.5高濃度事象の詳細解析（秋季）
　　秋季に複数の地点でPM2.5が日平均値35g/m3以上の高濃度を示したのは、12月13日、19～22日の２期間であったので、12月13日を秋季高濃度①（4.4.1）、12月19～22日を秋季高濃度②（4.4.2）としてそれぞれの事象について解析した。
4.4.1　秋季高濃度①
4.4.1.1　秋季高濃度①の発生状況（日平均値35g/m3超を高濃度日とする）
秋季高濃度①は、茨城県南西部、埼玉県東部、東京都東部、千葉県西部及び中央部にかけて高濃度が発生した（図4-4-1）。
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図4-4-1　秋季高濃度①のPM2.5質量濃度分布（単位：g/m3）

4.4.1.2　高濃度の発生時刻や濃度変化の把握
　高濃度は主に12月12日の夕方から14日の早朝にかけて発生した（図4-4-2）。濃度の高い地点は主にA区域とB区域にあり、A区域では12日の夕方、13日の午前中及び夕方に濃度が上昇し、B区域では12日の夕方と13日の午後に上昇するパターンを示した。
A区域では、12日の17時頃から木更津と千葉で濃度上昇がみられ、13日3時頃まで継続した。ほぼ同じ時間帯に、B区域の小山、土浦、熊谷、C区域の香取、E区域の松本でも濃度上昇がみられた。翌13日9時頃からA区域で濃度上昇がみられ、千葉では13時に最高値65g/m3を示した。木更津や川崎ではそれより早く11時にピークを示し、江戸川では明瞭な濃度上昇はみられなかった。このピークは、14時に低下した。しかしながら、18時に千葉、江戸川、川崎で、木更津で22時に再び濃度が上昇した。このピークでは、19時の江戸川で最高値74g/m3を示した。その後、全地点で23時頃から濃度が低下し、翌14日の早朝に終息した。
　B区域では、13日昼頃から全地点で濃度上昇がみられた。そのうち、青梅と小山は18時頃に減少に転じたが、他の4地点は濃度上昇を示し、土浦では19時に最高値76g/m3を示した。また、青梅は22時から再び濃度上昇し、14日の0時に最高値37g/m3を示した。その後、全地点で13日の深夜から14日の早朝にかけて急減し、終息した。
　C区域では、水戸と香取で13日の10時頃から濃度上昇がみられ、特に、香取では18時に最高値59g/m3を示した。両地点とも、13日の18時以降に低下した。また、勝浦は12日の13時から14日の9時まで、館山は13日の9時以降、欠測であった。
　D区域では、平塚で13日の13時及び21時に濃度上昇がみられたが、他の地点では濃度上昇はみられなかった。
　E区域では、長野で13日9時から16時まで濃度が上昇し、その後低下した。甲府では、12日から14日の2時まで穏やかな濃度上昇が継続し、その後急激に低下した。
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図4-4-2　PM2.5質量濃度の推移

4.4.1.3　気象を含めた詳細解析
(１) 気象概要
12月12日は移動性高気圧に広く覆われ、全国的に晴れて冷え込んだ。13日は西日本から前線を伴う低気圧が発達しながら東北東に進んだ影響で次第に雨雲が広がり、関東甲信でも雲に覆われた。14日は、急速に発達した同低気圧が関東甲信静を通過し、近畿から東北にかけて強い風を伴う雨となった。天気図を図4-4-3に示す。
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図4-4-3　天気図　(気象庁http://www.data.jma.go.jp/fcd/yoho/hibiten/)　

(２) PM2.5や関連物質の挙動
図4-4-1においてA区域とB区域で13日にPM2.5の高濃度がみられたこと、図4-4-2でA区域とB区域において12月12日の夕方から翌13日の深夜にかけて高濃度が発生していたことから、A区域とB区域の12日18時から翌13日22時の期間を中心に検討した。A区域とB区域のOxの濃度推移を図4-4-4、NO2の濃度推移を図4-4-5、PM2.5、NOx、Ox、湿度（RH）、NMHCの分布状況及び風向風速を図4-4-6①～③に示す。この期間中は、調査対象地点の94%が平均風速2m/s未満であり、茨城県舘野の高層気温1)をみると300m前後の高度まで逆転層が生じており、大気がよどんでいる状態であった。
最初に、12日は、18時（図4-4-6①左）では北関東の群馬県、栃木県、茨城県で北風、南関東の埼玉県、東京都、神奈川県では様々な風向であるが微風で千葉県では東風が吹いており、風の収束帯である埼玉県付近でPM2.5濃度が上昇した。また、NOxやNMHCの濃度は南関東で高かった。同日の日中では、北関東や埼玉県でOx濃度が30～40ppb程度まで上昇しており（図4-4-4）、NO2はOx濃度が低下し始めてから上昇した（図4-4-5）。山神らは、冬季でも風速が低く汚染物質が拡散しにくい状況で、Ox濃度がある程度高ければ光化学反応により二次粒子が生成されやすい可能性があると報告しており2)、今回の高濃度も同様に大気が安定した中でOxとNOが反応してNO2、そして硝酸塩への二次生成3)が進みやすい状況であったと考えられる。更に、生じた硝酸塩は、夕方以降の気温低下により粒子化してPM2.5の濃度上昇につながったと考えられる。
その後、18時から24時（図4-4-6①右）にかけて、南関東の埼玉県、東京都、神奈川県で北西の風、千葉県北西部で北風が優勢になり、図4-4-2のA区域で示されるように18時から24時にかけて江戸川や木更津でPM2.5濃度が上昇した後に低下したことから、埼玉県付近のPM2.5が東京都や千葉県を通過して東京湾付近に収束し、同じ頃にNOx、NMHCも東京湾付近に収束し、汚染空気塊が形成されたと推測される。
次に、13日10時から12時以降に（図4-4-6②左）南関東を中心に南から南西の風が吹き、それに伴い図4-4-2のA区域で示されるように東京湾周辺から埼玉県東部及び茨城県西部にかけてPM2.5の濃度が上昇し、NOx、NMHCも東京湾周辺で高濃度を示し、前述した汚染空気塊が東京湾付近から北に向かって移動したと推測される。この汚染空気塊は、南風によって更に北に移動し、図4-4-2のA区域及びB区域で示されるように、14時以降にPM2.5濃度が東京湾周辺で低下するとともに、関東平野北部で上昇し始めた。15時（図4-4-6②右）以降は、関東平野北部で北風が吹き始め、南部で南風が吹き、東京都から千葉県北部にかけて収束帯が形成され、その北側でPM2.5濃度が大きく上昇した。この収束帯が南下するにしたがって汚染空気塊の範囲が南側に拡大し、18時～22時まで東京湾周辺から関東平野北部にかけて多くの地点でPM2.5濃度が35g/m3以上の高濃度を示した（図4-4-6③左）。また、この時間帯では、PM2.5と同様の範囲で、NOx、NMHCも高濃度を示した。
13日24時以降は、関東地方を低気圧が通過し、強い北風及び降雨となり、逆転層も14日の午前中に解消されたため1)、PM2.5をはじめとする大気汚染物質は急激に低下し、PM2.5の秋季高濃度①は終息した（図4-4-6③右）。
秋季高濃度①では、12日にPM2.5濃度が高くなった地域でOx濃度の上昇やそれに続くNO2濃度の上昇がみられたこと、更にPM2.5の濃度が高い地域とNOxやNMHC濃度の高い地域が概ね一致したことから、二次生成で生じた硝酸塩や有機粒子の影響を受けたものと考えられる。また、汚染空気塊がA区域とB区域の間を風向に従って移動していたことから、安定した大気環境下で、粒子状物質に加えてNOxやNMHCなどガス状成分の汚染物質が蓄積し、更にNOxやNMHCが粒子化したためにPM2.5濃度が増加して形成された汚染空気塊が、海陸風循環によって東京湾周辺と関東平野北部を移動したことによって生じたと推測される。
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図4-4-4　A地域とB地域のOx濃度の推移
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図4-4-5　A地域とB地域のNO2濃度の推移
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【12月12日　18:00】　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　【12月12日　24:00】

図4-4-6①　 PM2.5質量濃度等の分布状況① (単位 PM2.5：g/m3, NMHC：ppmC, RH：%, その他：ppb)
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【12月13日　12:00】　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　【12月13日　15:00】

図4-4-6②　 PM2.5質量濃度等の分布状況②　(単位 PM2.5：g/m3, NMHC：ppmC, RH：%, その他：ppb)
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【12月13日　21:00】　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　【12月14日　06:00】

図4-4-6③　 PM2.5質量濃度等の分布状況③　(単位 PM2.5：g/m3, NMHC：ppmC, RH：%, その他：ppb)

4.4.2　秋季高濃度②
4.4.2.1　秋季高濃度②の発生状況（日平均値35g/m3超を高濃度日とする）
秋季高濃度②は、12月19日に茨城県西部で、20日と21日は主に茨城県西部から東京湾周辺部にかけての関東平野の広範囲で、22日は主に群馬県南東部、茨城県西部、埼玉県東部の関東平野の北側で高濃度現象が発生した（図4-4-7）。また、22日は甲府で局所的な高濃度現象が発生した。
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図4-4-2-1　秋季高濃度②のPM2.5質量濃度分布（単位：g/m3）

図4-4-7　秋季高濃度②のPM2.5質量濃度分布（単位：g/m3）

4.4.2.2　高濃度の発生時刻や濃度変化の把握
　高濃度は主に12月18日の夜間から12月23日早朝にかけて発生した（図4-4-8）。濃度の高い地点は主にA区域及びB区域にあり、濃度の上昇と低下を繰り返し、最終的に22日の昼頃から23日の早朝で急激に低下するパターンを示した。また、22日には、E区域の甲府で、時間値が最大で19時に102g/m3を示す高濃度となり、23日早朝に急激に低下した。なお、NO2とOxの濃度推移は、PM2.5の高濃度がみられたA区域とB区域のみ示した（図4-4-10、図4-4-11）。
A区域では、18日の17時頃から木更津と千葉で濃度上昇がみられ、19日の早朝に低下した。19日は、6時以降に千葉、次いで木更津で濃度上昇がみられ、12時以降に低下した。その間、江戸川と川崎では顕著な濃度上昇はみられなかった。19日の12時以降、江戸川と川崎を加えた4地点で濃度上昇が始まり、20日早朝に低下したが、同日6時以降から深夜にかけて上昇し、22時に千葉で64g/m3、翌21日の1時に江戸川で63g/m3となった。千葉を除く3地点はその直後から、千葉も21日の10時から21日の午後まで濃度が低下した。21日の午後から深夜にかけて４地点とも濃度が上昇し、特に川崎では14時に突発的な上昇を示し79g/m3となった。その後、木更津では22日早朝に、他の3地点では同日昼頃に濃度が急激に低下し、高濃度現象は終息した。この高濃度期間中で、NO2もPM2.5の上昇時に同様に濃度上昇を示したが、江戸川と川崎で特に高い濃度を示した（図4-4-10）。
B区域では、18日の18時頃から小山、土浦、熊谷で濃度の上昇がみられた。熊谷と小山は18日の深夜に濃度が低下したが、土浦では増減を繰り返しながら19日の12時頃まで継続した。その後、19日の夕方頃から全地点でPM2.5濃度が上昇し、土浦を除く4地点は夜間に低下したが、土浦は翌20日の12時頃に低下した。その後、18時頃から青梅を除く4地点で濃度が上昇し、50g/m3以上となった。土浦を除く3地点は同日深夜に濃度が低下したが、土浦は翌21日の10時まで高濃度を継続し、その後低下した。21日の12時から18時にかけて、青梅を除く4地点で濃度が上昇し始め、そのうち前橋、小山、熊谷は同日21時から24時の間に低下したが、土浦はこの時間帯も高濃度を継続した。22日6時以降に、5地点とも濃度が上昇し、前橋では最高で17時に61g/m3、他の4地点も13時から18時の間のいずれかの時間値で50g/m3以上の高濃度を示したが16時以降に濃度が急激に低下し、翌23日に早朝までに高濃度現象は終息した。この高濃度期間中で、18日から21日まで、NO2濃度は夕方以降に上昇し、翌日早朝に低下するパターンを示し、22日は日中に上昇したが、PM2.5と同様に12時以降に急減した（図4-4-11）。
　C区域では、突発的な高濃度が香取では18日の18時と21日の10時に、館山では18日の10時と21日の17時に発生した。また、20日の6時以降に水戸と香取で濃度が増加し、水戸では夜間に濃度が低下したが、香取では翌21日10時の突発的な高濃度まで継続した。22日は、水戸で11時から濃度上昇がみられたが、18時に急減して終息した。
　D区域では、富士で19日と20日の夜間、22日の昼から翌23日の早朝まで濃度上昇がみられたが、他の4地点では顕著な濃度上昇はみられなかった。
　E区域では、21日の昼から夕方にかけて長野で濃度上昇がみられた。22日では、甲府で昼から顕著な濃度上昇がみられ、最高で19時に102g/m3を示し、同日深夜に急減し、終息した。
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図4-4-8　PM2.5質量濃度の推移
4.4.2.3　気象を含めた詳細解析
(１) 気象概要
12月18日から21日にかけて、関東甲信静では高気圧もしくは帯状高気圧に広く覆われ、12月としては暖かい気候であった。20日は気圧の谷が通過したため、東～北日本太平洋側で曇りになった場所も多く、特に午前中は南関東で曇りになるところが多かった。21日は、移動性高気圧に覆われ、全国的に晴れて気温も高くなったが、西日本から東北にかけて濃霧が発生した場所もあった。22日から23日かけて、日本海で発達した低気圧が西日本を経て関東甲信静を通過し、全国的に強い風を伴う雨となり、北海道では大雪となった。天気図を図4-4-9に示す。
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図4-4-9　天気図　(気象庁http://www.data.jma.go.jp/fcd/yoho/hibiten/)　

(２) PM2.5や関連物質の挙動
図4-4-7において多くの地点で20日～22日にPM2.5の高濃度がみられたこと、図4-4-8のA区域とB区域において12月18日の夕方から22日の午前中まで多くの地点でPM2.5の濃度上昇がみられ、その後にPM2.5が減少したことから、A区域とB区域の18日18時から22日12時の期間を中心に検討した。A区域とB区域のOxの濃度推移を図4-4-10、NO2の濃度推移を図4-4-11、PM2.5、NOx、Ox、湿度（RH）、NHMCの分布状況及び風向風速を図4-4-12①～④に示す。また、この期間中は調査対象地点の89%が平均風速2m/s未満であり、茨城県舘野の高層気温1)をみると300m前後の高度まで逆転層が生じており、大気がよどんでいる状態であった。
最初に、18日の18時に、A区域とB区域では北関東の群馬県、栃木県、茨城県と南関東の埼玉県、千葉県では、様々な風向であるが微風であり、空気が停滞している中で茨城県西部から千葉県北西部にかけてPM2.5濃度が上昇した（図4-4-12①左）。また、Ox濃度は、A区域、B区域とも日中に上昇して両区域とも30ppb以上となっており（図4-4-10）、更にOx濃度が低下する夕方から両区域ともNO2濃度が上昇していた（図4-4-11）。山神らは、冬季でも安定した大気条件下で光化学反応により二次粒子が生成しやすい状況となると報告しており2)、PM2.5が上昇した茨城県西部から千葉県北西部にかけても同様に安定した大気条件下でNOxから二次生成による硝酸塩の生成と粒子化により、PM2.5が上昇したと考えられる。なお、千葉県香取で18時にPM2.5が71g/m3となったが、これは突発的な濃度上昇であったため、局所的な影響、例えば野焼き等の影響を可能性が高いと思われる。
その後、翌19日の朝にかけてPM2.5濃度は低下し、AB両区域のほぼ全ての地点で35g/m3以下になったが（図4-4-12①右）、24時から翌19日の朝まで関東平野北部で西風が優勢となったため、PM2.5の多くは太平洋側に移動したためと思われる。しかしながら、千葉県西部から茨城県南部にかけて30g/m3近い濃度を示しており、NOxやNMHCも同様の地域を中心に高濃度を示していたことから、汚染空気塊の一部はこの周辺に残留したと思われる。なお、この期間のC～E区域では、野焼き等によると思われる突発的な上昇を除き、顕著なPM2.5の濃度上昇はみられなかった。
19日は、PM2.5濃度については日中まで顕著な増加は見られなかったが、18時以降に関東平野北部の埼玉県と茨城県の県境を中心に濃度上昇がみられた（図4-4-12②左）。A区域では、日中にOxが30ppb超まで上昇した地点があり（図4-4-10）、その後にNO2濃度も上昇していたことから（図4-4-11）、東京湾付近では山神らが報告した安定した大気条件下で光化学反応により二次粒子が生成しやすい状況にあったと推定され2)、硝酸塩が増加したと思われる。このようにして形成された汚染空気塊が、午後の南風により北に移動し、日没後の気温低下により粒子化が促進され、関東平野北部でのPM2.5の濃度上昇につながったと推測される。また、B区域のOx濃度は、40ppb超まで上昇しており、その後にNO2も上昇していたため、B区域でもA区域から汚染空気塊が移流している間にNOxから硝酸塩の二次生成が生じていたと可能性もある。特に、茨城県の筑西と下妻ではPM2.5の上昇が大きかったため、19日にこれら2地点のみが日平均値35g/m3超過地点になったと思われる。同日24時以降は、関東平野全域で東京湾周辺へと向かっていく北風が主風向となり、PM2.5は関東平野北部から濃度が低下したが、海陸風循環により、汚染空気塊が東京湾付近に移動したと思われる。
20日は、気圧の谷が通過したため、A区域では午前中は雲が多く日射量が少ない状況であり、Ox濃度の最高値も30ppb未満であった。PM2.5濃度は、午前中は関東平野全域で低濃度であったが、13時以降に東京湾周辺から関東平野北部に向かって上昇し、南風により汚染空気塊が東京湾付近から北上したと思われる。更に、21時には東京湾周辺から埼玉県東部と茨城県西部にかけての広い範囲でPM2.5が35g/m3以上の高濃度を示した（図4-4-12②右）。同時刻のNOx及びNMHCも高い濃度を示し、湿度も上昇していたことと、日没後でNO3の光分解が大きく減少することから、以下の式に示す反応が進行し、硝酸塩の生成が促進されたものと考えられる2)。
　　　NO2 + O3 → NO3 + O2
　　　NO3 + NO2 → N2O5
　　　N2O5 + H2O → 2HNO3
また、B区域では、日照時間がA区域よりも長くOxが約40ppbまで上昇し、21時頃までNO2とPM2.5が上昇したが、夜間に関東全域で東京湾周辺ないし太平洋側へと向かう北西風が優勢になったためすぐに低下し、翌21日6時では茨城県南部と千葉県西部を除いて35g/m3以下となっており、6時には汚染空気塊が東京湾付近ないし太平洋側に移動したと考えられる（図4-4-12③左）。
21日は、移動性高気圧に覆われて安定した大気条件下であった。また、風向も12時頃で北西から西の風が優勢であった。同時刻まで、東京湾周辺の一部を除いてPM2.5の上昇はみられなかった。15時では、東京湾から南東や南西の風が吹いたため、東京湾付近の汚染空気塊が北側に移動し始めた。更に風の収束帯が18時には埼玉県中央部から東京湾にかけて、21時には埼玉県東部、茨城県西部、千葉県北西部にかけてできたため、東京湾周辺から関東平野北部にかけて広い範囲でPM2.5濃度が上昇した（図4-4-12③右）。また、NOxとNMHCも同様の範囲で濃度が上昇しており、汚染空気塊が東京湾周辺から関東平野北部まで拡大したと推測された。24時からは、東京湾に向かって北から西の風が吹いたため、翌22日の朝頃までにPM2.5の濃度は低下し、千葉県北部から茨城県南部周辺を除いて35g/m3以下になったことから、汚染空気塊が東京湾付近へと移動したと考えられる。なお、長野では21日の昼から夕方にPM2.5の濃度上昇がみられたが、同時間帯に観測された霧の影響によると考えられる。
22日は、東京湾付近に移動した汚染空気塊が9時以降に南風で移動し、12時では東京都から栃木県までの広範囲でPM2.5の上昇がみられた（図4-4-12④左）。しかしながら、低気圧の通過により、関東平野南部の神奈川県から千葉県にかけて降雨を伴う強い南風が吹いたため、汚染空気塊も南側から消滅した。更に、この南風が関東平野北部に拡大するにつれて汚染空気塊北側も消滅し、23日の朝頃までに秋季高濃度②が終息した（図4-4-12④右）。
また、図4-4-8のE区域の甲府をみると、22日の昼から夜にかけて、19時に最高値102g/m3となるPM2.5の大きな上昇がみられた。山梨県の他の測定局では、甲府近傍の一部を除いてPM2.5の増加がみられなかったことから、甲府付近での局所的な高濃度現象であり、その原因としては甲府近傍でこの時期に多い農作物残渣の野焼きによるものと思われる。
秋季高濃度②では、高気圧の下で逆転層が形成され、大気が安定した状況下で光化学反応等の二次生成により生じた硝酸塩が蓄積されてPM2.5が上昇したと考えられる。本現象については、Ⅱ型共同研究においてもPM2.5成分分析等により解析されており、PM2.5中に高濃度NO3-を観測した4)。関東地方では、長谷川らが2011年11月に夜間の高湿度によるNOからHNO3への生成促進と考えられる高濃度NO3-を観測しており5)、秋季高濃度②でも同様の現象が生じた可能性が考えられている4)。また、今回の高濃度におけるⅡ型共同研究の解析では野焼きの指標となるレボグルコサンが高濃度で推移していたことから野焼きの影響を受けたものと考えられているが5)、実際に22日の甲府の濃度上昇や他の地点での突発的な濃度上昇といった野焼きによるものと思われる高濃度がみられており、野焼きの影響も受けていたと考えられる。そのため、秋季高濃度現象②は、大気が高気圧に覆われ安定した状態である中で、NOxやNMHC等の大気汚染物質を含む汚染空気塊が形成され、その中で日中ではOxによる硝酸塩の生成、夜間では高湿度条件化でNOからHNO3への反応を経た硝酸塩の生成によるNOxの粒子化が進んでPM2.5が蓄積し、それが海陸風循環で東京湾付近と関東平野北部を移動したことと、野焼きの影響を受けたことで生じたものと推測される。
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図4-4-10　A地域とB地域のOx濃度の推移
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図4-4-11　A地域とB地域のNO2濃度の推移
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【12月18日　18:00】　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　【12月19日　6:00】
図4-4-12①　 PM2.5質量濃度等の分布状況① (単位 PM2.5：g/m3, NMHC：ppmC, RH：%, その他：ppb)
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【12月19日　18:00】　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　【12月20日　21:00】
図4-4-12②　 PM2.5質量濃度等の分布状況② (単位 PM2.5：g/m3, NMHC：ppmC, RH：%, その他：ppb)
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【12月21日　6:00】　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　【12月21日　21:00】
図4-4-12③　 PM2.5質量濃度等の分布状況③ (単位 PM2.5：g/m3, NMHC：ppmC, RH：%, その他：ppb)
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【12月22日　12:00】　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　【12月23日　6:00】
図4-4-12④　 PM2.5質量濃度等の分布状況④ (単位 PM2.5：g/m3, NMHC：ppmC, RH：%, その他：ppb)
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参考（茨城県舘野の高度別気温）
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