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要 旨

微小粒子状物質（以下「PM２．５」という。）の発生源の推定を目的として、２０１５年度、２０１６年度に引き
続いて２０１７年度も県内の２地点（以下「A地点」、「B地点」という。)でPM２．５の質量濃度、イオン成分、
無機成分及び炭素成分を調査し、発生源に関する情報を収集した。NO３-/SO42-比を用いた解析から、A地点
よりもB地点の方が越境汚染と比較して自動車の排気ガス等に代表される都市大気汚染の影響が大きかった
と推察される。常時監視測定局で測定したガス成分との相関解析から、夏季において昼間の光化学オキシダ
ント濃度とPM２．５の質量濃度に強い相関がみられた。炭素成分の解析結果から、B地点においては低温元素
状炭素の濃度が高く、バイオマス燃焼等の影響が推察された。Positive Matrix Factorization(PMF)法を用い
た解析の結果から、B地点においてバイオマス燃焼と推察される因子の寄与がみられた。また、A地点及び
B地点で越境汚染の指標と言われる硫酸塩の寄与が大きく、越境汚染の影響が考えられた。

地点 年度 春季 夏季 秋季 冬季
Ａ ２０１７ ５／１０～５／２３ ７／２０～８／２ １０／１９，１０／２５～１０／２６，１１／１～１１／４，１１／８～１１／１４ １／１８，１／２０，１／２５～１／３１，２／４～２／８
Ｂ 同上 同上 同上 １０／１９，１０／２５～１０／２６，１１／１～１１／２，１１／６～１１／１４ １／１８～１／１９，１／２３～１／３１，２／３～２／５

表１ サンプリング期間

大分県における微小粒子状物質成分の調査(2017年度)

１ 目的

大分県において環境基準値の超過等、高濃度事例
が発生したPM２．５について、発生源対策の一助と
するため、大気常時監視測定データ、成分分析結果
等を複合的に活用し、発生源を推定することを目的
とした。PM２．５の成分を分析することで、PM２．５
の発生源に関する情報を得ることができ、発生源の
推定につながることが期待できる。発生源を推定で
きれば、発生源への対策を取ることで、PM２．５に
よる県民の健康被害の未然防止に役立てることがで
きる。また、越境汚染の指標となる成分を評価する
ことで、PM２．５の濃度に対する越境汚染の寄与を
評価することも可能と考えられる。２０１５年度及び
２０１６年度の報告１），２）に引き続き、２０１７年度の調査結
果について報告する。

２ 方法

大気試料のサンプリング及び分析は、環境省が定
める「微小粒子状物質（PM２．５）の成分分析ガイ
ドライン」３）及び「大気中微小粒子状物質（PM２．５
）成分測定マニュアル」４）に従って実施した。
サンプリング地点は、経年的な変化を調査するた
めの固定局としてA地点、県内全域の状況を数年ご
とに移動して調査するための移動局としてB地点と
した。
サンプリング期間を表１に示す。全国統一日程と
し、各季節ごとに環境省が示したコア期間を中心と
した１４日間にわたって、１試料につき２３時間３０分か
けて大気をろ紙上に吸引捕集した。吸引流量は３０L
/minとした。
測定成分は、質量濃度、イオン成分、無機元素及
び炭素成分とした。測定方法と測定に使用したろ紙
の種類は表２のとおりとした。

＊１ 大分県福祉保健部西部保健所
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測定成分 測定法 ろ紙の種類
質量濃度 秤量法 PTFE製

イオン成分
(Cl‐,NO３‐,SO４２‐,Na＋,NH４＋,K＋,Mg２＋,Ca２＋) イオンクロマトグラフ法 石英製

無機元素
(Na,Al,K,Ca,Sc,Ti,V,Cr,Mn,Fe,Co,Ni,Cu,Zn,As,Se,
Rb,Mo,Sb,Cs,Ba,La,Ce,Sm,Hf,W,Ta,Th,Pb,Cd)

酸分解/ICP-MS法 PTFE製

炭素成分(有機炭素(OC),元素状炭素(EC)) サーマルオプテカル・
リフレクタンス法 石英製

表２ 測定成分ごとの測定法とろ紙の種類

３ 結果

⑴ 質量濃度の推移

図１に調査地点ごとの常時監視測定局における自
動測定器による自動測定、PTFE製ろ紙の秤量及び
測定成分の積算によって求めた質量濃度の測定結果
を示す。秤量法による質量濃度は、自動測定器の質
量濃度とほぼ同じ経時変化をしていた。
図２に自動測定器による自動測定によって求めた
質量濃度と秤量法によって求めた質量濃度の相関関
係を示す。相関係数がA地点では０．９９、B地点では
０．９４と、両地点ともに強い相関が認められた。
⑵ 平均成分濃度

図３に調査地点ごとの２０１７年度の平均成分濃度と
各成分の内訳を示す。平均成分濃度の合計値（μg/
m３）はA地点が１６．２、B地点が１８．５であり、B地点
の方が成分濃度の合計値が高かった。
⑶ 平均成分組成

図４に、各調査地点における平均成分組成を示
す。両地点とも、有機炭素及び硫酸イオンの割合が
大きくなった。また、両地点とも、イオン成分が約
３０％、炭素成分が約２０～３０％と成分の大部分を占
め、無機元素は約２～３％と微量であった。
⑷ 調査期間中の成分濃度の推移

図５に調査期間中の成分濃度の２４時間ごとの推移
を示す。最高濃度は、A地点が２０１７年７月３０日から
同年同月３１日にかけてサンプリングした試料で３８
µg/m３、B地点が２０１７年５月２１日から同年同月２２日
にかけてサンプリングした試料で３１µg/m３であっ
た。
⑸ 質量濃度と各成分の相関

表３に秤量質量濃度（PTFE）とイオン成分及び
炭素成分濃度の相関係数を示す。硫酸イオン、アン
モニウムイオン及び元素状炭素と質量濃度の相関係
数が特に高くなり、これらの成分は、両地点の質量
濃度に大きな影響を与える要因の可能性が示唆され

た。また、ナトリウムイオンについては、両地点と
もに質量濃度との相関が弱かった。
⑹ 濃縮係数（ＥＦ値）による人為的汚染の評価

PM２．５の主な発生源の一つと考えられる土壌と
その他の人為的な発生源の影響を評価するため、濃
縮係数を用いて解析を行った。濃縮係数の計算方法
については、既報に示しているとおりとした１，２，５）。
地殻の平均組成の値は、Maclennan（２００１）を用い
た６）。図６に元素ごとの濃縮係数の年平均値を示す。
A,B両地点ともに、As、Cd及びSbが高い値を示し
た。これらの元素については、土壌以外の人為的な
発生源の存在が推察された。As,Cdは、廃棄物焼却
由来が推察される。また、Sbについては、プラス
チック製品等に難燃剤として含まれている場合の廃
棄物焼却や自動車のブレーキパッドに添加された難
燃剤に由来するブレーキ粉じんの影響が考えられ
た７）。
⑺ 無機元素濃度比による人為的汚染の評価

濃縮係数と比較して気象条件等に左右されること
の少ない指標として、無機元素濃度比を用いて解析
を行った８）。Pb/Zn比は石炭燃焼の、V/Mnは石油燃
焼の指標とされており、全浮遊粒子状物質(TSP : To-
tal Suspended Particulate)中のPb/Zn比は、国内起源
の場合は０．２～０．３程度、大陸起源の場合０．５～０．６程
度と推定されている。また、地殻中のV/Mn比は０．１６
であるが、石油燃焼によるVの排出により高くなる
とされている８）。図７にPb、Zn濃度及びPb/Zn比、
図８にV、Mn濃度及びV/Mn比の経日変化を示す。
Pb/Zn比が０．５を超えたのは、A地点では、２０１７年

１０月１９日、２０１７年１１月４日、２０１７年１１月１１日、２０１８
年１月２７日及び２０１８年２月７日、B地点では、２０１７
年５月２１日に採取を開始した試料であった。
V/Mn比の平均値は、A地点では０．８４、B地点では

１．１となった。また、V/Mn比の最高値は、A地点で
は２０１７年１０月１９日に採取を開始した試料で２．０、B
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地点では２０１７年５月２３日に採取を開始した試料で２１
となった。
⑻ NO３

‐／SO４
２‐比を用いた解析

自動車の排気ガス等による都市大気汚染を代表す
る成分として硝酸イオン（NO３‐）、石炭中の硫黄
分の燃焼に由来し大陸からの移流を特徴付ける成分
として硫酸イオン（SO４２‐）を用いて両者の比をと
ることにより、都市大気汚染と越境大気汚染の影響
を考察した。NO３‐/SO４２‐比が高くなれば、越境大気
汚染よりも都市大気汚染の影響が大きいと考えら
れ、反対にNO３‐/SO４２‐比が低くなれば、越境大気汚
染の影響の方が大きいと考えられる。図９にNO３‐、
SO４２‐濃度及びNO３‐/SO４２‐比の経日変化を示す。NO３
‐/SO４２‐比の最高値は１．３で、B地点で２０１８年１月２６
日に採取を開始した試料であった。また、A地点で
も２０１８年１月２０日にNO３‐/SO４２‐比が１．０であった。
図１０に各季節ごとのNO３‐/SO４２‐比の平均値及び平均
気温を示す。NO３‐/SO４２‐比の年平均値は、A地点が
０．１４、B地点が０．２１とB地点の方が高く、全ての季
節においてB地点の方がA地点よりも高かった。
⑼ 常時監視測定局で測定したガス成分との相関

表４に調査地点ごとの常時監視測定局の測定成分
（一酸化窒素，二酸化窒素，窒素酸化物，二酸化硫
黄、５時から２０時までの光化学オキシダント（以下
「昼間Ox」という。），浮遊粒子状物質(以下「SPM」
という。））とPM２．５の質量濃度の相関係数を示
す。季節ごと（n=１４）及び通年（n=５６）で相関係
数を求めたところ、１パーセントの危険率で有意と
なった成分は、表中に太字で表記した。A地点では、
秋季のSO２、また、夏季及び秋季の昼間Oxとの相関
が強くなった。B地点では、秋季のNO、秋季のNOx、
夏季のSO２、春季及び夏季の昼間Oxとの相関が強く
なった。SPMについては、A、B両地点ともに全季
節で相関が強くなった。
図１１に昼間Ox濃度の平均値及び最高値、図１２に
日射量の平均値及び最高値を示す。昼間Ox濃度の
最高値は、A、B両地点ともに春季及び夏季で比較
的高い傾向がみられた。一方で、昼間Ox濃度の平
均値は、B地点では春季及び夏季で比較的高いが、
A地点では秋季及び冬季でも高く、季節ごとの差が
少ないという特徴がみられた。日射量については、
両地点ともに気象庁の大分気象台のデータを採用し
たため、両地点ともに最高値及び平均値は春季に高
いという結果になった。

⑽ 炭素成分の比較

図１３にOC、EC濃度及びOC/EC比の季節ごとの平
均値及び年平均値を示す。OC及びOC/EC比は、全
季節、また、年度を通じてA地点よりもB地点が高
かった。一方で、ECは、夏季でB地点よりもA地点
の方が高かった。
OC及びECについてより詳細に解析するため、大
気中微小粒子状物質（PM２．５）成分測定マニュア
ル４）に従い、OCを揮発性有機炭素及び高温有機炭
素、また、ECを低温元素状炭素（以下「Char EC」
という。）及び高温元素状炭素（以下「Soot EC」と
いう。）に分類し、季節ごとの平均値及び年平均値
を計算した。揮発性有機炭素は、He雰囲気中でOC
1フラクションの間に試料片から揮発する有機炭素
であり、高温有機炭素は、有機炭素から揮発性有機
炭素を差し引いたものである４）。また、Char ECは低
温での不完全燃焼によって生成する炭素成分と考え
られ、Soot ECは、主として不完全燃焼時のガス・粒
子化により超微小粒子として発生したものが粒子に
凝集して生成する炭素成分と考えられている４）。
Char ECは、バイオマス燃焼等に由来し、Soot ECは
ディーゼル排気等に由来すると言われている。図１４
に、揮発性有機炭素、高温有機炭素、Char EC及びSoot
ECの各季節ごとの平均値及び年平均値を示す。年
平均値では、揮発性有機炭素、高温有機炭素、Char
EC及びSoot ECがA地点よりもB地点で高くなった。
Char ECについては、秋季及び冬季で両地点の濃度差
が大きくなった。一方でSoot ECについては、夏季に
B地点よりもA地点で高く、その他の季節では両地
点における濃度差が小さい傾向があった。
⑾ PMF法

数理モデルの一つであるPMF法を用いて発生源
因子の抽出とその寄与を求めた。PMFでは、各発
生源の組成が分からなくても、大気試料の実測値が
分かれば発生源の寄与を推定することができる。
計算にはEPA PMF５．０を使用した。また、解析に
は２０１５年度から２０１７年度までのA、B両地点のデー
タを用いた（n=２８０）。２０１５年度及び２０１６年度に係
る各データの具体的なサンプリング日については、
既報に示すとおりである１，２）。PMF法に採用した成
分は、Cl‐,NO３‐,SO４２‐,Na＋,NH４＋,K＋,Mg２＋,Ca２＋,Al,Ti,
V,Mn,Fe,Ni,Cu,Zn,As,Ba,Pb,Cd,OC,ECとした。成分
の濃度が検出下限値未満の場合は、検出下限値の２
分の１の値を濃度として採用した。不確実性（Unc
）は次式で算出した値を採用した９）。
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Unc=((Error Fraction×濃度)２+(０．５×検出下限値)２)１/２

ここで、Error Fractionは０．０５とした。
PMFを用いた計算の結果、解の安定性及び因子
プロファイルの内容を考慮し、発生源因子の数を７
と決定した。図１５に各発生源因子（推察）のプロファ
イルを示す。図１５中のバーは、その因子に含まれる
各成分の濃度を、ひし形のマーカーは、その因子に
振り分けられた各成分の割合を示す。７つの因子に
ついて、含まれる各成分の割合を元に各因子が何の
発生源を意味するのか解釈した。因子１は、V,Niが
高く「重油(推察)」、因子２は、SO４２‐,NH４＋が高く
「硫酸塩(推察)」、因子３は、Cd等複数の無機元素
が高く「工業系(推察)」、因子４は、Na＋,Mg２＋が高
く「海 塩（推 察）」、因 子５は、Al,Ti,Feが 高 く
「土壌(推察)」、因子６は、K＋,OC,ECが高く「バ
イオマス燃焼(推察)」、因子７は、Cl‐,NO３‐が高く
「半揮発性粒子(推察)」と解釈した。図１６に両地点
における各発生源因子（推察）の平均寄与濃度（２０１５
～２０１７）を示す。両地点、全季節で硫酸塩の寄与が
大きかった。また、春は土壌（推察）と考えられる
因子の寄与が大きかった。B地点では、バイオマス
燃焼（推察）と考えられる因子がすべての季節で大
きな寄与をしていた。図１７に両地点における各発生
源因子（推察）の寄与率を示す。硫酸塩（推察）と
考えられる因子の寄与率はA、B両地点で高く、A
地点では４５％と各発生源の中で最大の寄与率となっ
た。また、B地点では、バイオマス燃焼（推察）と
考えられる因子の寄与率が３９％で最大となった。図
１８に２０１７年度の各発生源因子の寄与濃度に係る経日
変化を示す。A地点では、特に夏季に硫酸塩（推察
）と考えられる因子のみが１０µg/m３以上の大きな寄
与を示す日が多かった。一方でB地点では、A地点
と同様に硫酸塩(推察)と考えられる因子の寄与が高
い日が多かったが、特に秋季に硫酸塩(推察) と考え
られる因子の寄与が低いにもかかわらず、バイオマ
ス燃焼(推察) と考えられる因子の寄与が高い日が多
かった。
⑿ CPF法

Conditional Probability Function(CPF)法は発生源
因子の寄与率が，一定の閾値を超えた場合の風向の
頻度分布によって，発生源の位置を推定するもので
ある。よって、CPF値が高い方角から発生源の影響
を受けていることが推定される。CPF値は次の式に
よって求められる。１０）

CPF = mΔθ / nΔθ

ここで、mΔθは上位２５％の風向θの数、nΔθ
は風向θの総数を意味する。
閾値は各発生源因子の寄与率が上位２５％の場合と
した。風向データは、２０１５年度から２０１７年度までの
常時監視測定局のデータを使用した。図１９に各発生
源因子（推察）に係るCPFプロットを示す。A地点
では、海塩（推察）、硫酸塩（推察）及びバイオマ
ス燃焼（推察）のCPFプロットが東北東の方角で高
かった。また、半揮発性粒子(推察)のCPFプロット
が西北西の方角で高かった。B地点では、バイオマ
ス燃焼（推察）のCPFプロットが南の方角で高かっ
た。

考 察

自動測定器と秤量法による質量濃度の相関係数は
高く、回帰式の傾きもおおむね１．０±０．１以内に収
まっていたため、A、B両地点における質量濃度の
自動測定は、秤量法と同等の精度が確保されている
と考えられた。
A、B両地点におけるPM２．５の成分には硫酸イオ

ンが多く含まれており、質量濃度との相関係数も高
かったことから、硫酸イオンは質量濃度に大きな影
響を与える要因の一つと考えられた。
濃縮係数（EF値）による人為的汚染の評価から、
As,Cd及びSbが高い値を示し、廃棄物焼却等の土壌
以外の人為的な発生源の存在が推察された。濃縮係
数については、２０１５年度、２０１６年度の調査でも同様
の結果が得られているが１，２）、As,Cd及びSbの人為的
発生源が存在するかについては、今後、移動地点で
あるB地点の場所を変更した後の調査結果を踏まえ
て評価すべきと考えられる。
無機元素濃度比を用いた解析について、越境汚染
の指標となるPb/Zn比がB地点で０．７１と高い値と
なった２０１７年５月２１日に捕集を開始した試料におい
て、図１７に示すとおり、硫酸塩と解釈される因子の
寄与濃度も１２µg/m３と高くなっており、当該試料は
越境汚染の影響を受けている可能性が高いと考えら
れる。
NO３‐/SO４２‐比の年平均値は、A地点よりB地点で
相対的に高い値を示した。NO３‐/SO４２‐比が上昇する
原因の一つとして、低温により硝酸ガスが硝酸イオ
ンとして粒子化することに平衡が傾くことが考えら
れるが、平均気温は全ての季節においてB地点より
もA地点の方が低かった。よってNO３‐/SO４２‐比の解
析結果からは、A地点と比較してB地点の方が自動
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車の排気ガス等に代表される都市大気汚染の影響が
越境汚染の影響よりも大きかったものと考えられ
る。
常時監視測定局で測定していたガス成分と質量濃
度の相関解析の結果から、B地点については春季に
昼間Ox濃度と質量濃度の相関が強くなり、また、
昼間Ox濃度及び日射量も高くなった。よって、春
季のB地点では光化学反応が活発であったと推察さ
れることから、光化学反応によるPM２．５の二次生
成が促進された可能性が考えられた１１）。今後、風向
風速等の気象条件も考慮し、さらなる検討を進めて
行きたい。
炭素成分のうちOC/EC比を用いた解析結果か
ら、春季においては両地点ともにOC/EC比が高かっ
た。文献によれば１２）、Oxが日平均６０ppb以上の高濃
度である春季及び夏季に、光化学反応による二次生
成でSPM中のOCが高くなり、OC/EC比が高くなる
ことが報告されており、B地点の春季における光化
学反応によるPM２．５の二次生成の可能性が考えら
れた。元素状炭素のうち、Char ECがA地点よりも
B地点で高かった。Char ECについては、バイオマ
ス燃焼がその原因の一つとして挙げられており３）、
B地点においてはバイオマス燃焼等の影響が推察さ
れた。
PMF解析の結果から、B地点においてバイオマス
燃焼（推察）と考えられる因子の大きな寄与があっ
た。よって、Char ECの測定結果と合わせ、B地点
においてはA地点よりもバイオマス燃焼等の影響を
受けていることが推察される。また、両地点とも越
境汚染の指標と言われる硫酸塩（推察）と考えられ
る因子の寄与が大きく、越境汚染の影響が考えられ
る。一方で、B地点では、硫酸塩（推察）と考えら
れる因子の寄与が低いにもかかわらず、バイオマス
燃焼（推察）と考えられる因子の寄与が高い日があ
ることから、バイオマス燃焼（推察）の発生源とし
て越境汚染以外の発生源の影響も考えられる。
今後、発生源をより正確かつ詳細に推定するため
に、土壌やバイオマス燃焼の指標となる成分である
ケイ素やレボグルコサンを新たに測定する、また、
これまでの調査地点以外の地点を含む多地点に及ぶ
解析を行うことで、地理的な要因や気象条件を加味
して発生源を推定することが必要と思われる。
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図１ 自動測定、秤量法及び積分濃度の積算によって求めた質量濃度の経日変化

挙動及び他成分との関係－日毎のデータ解析
－，福岡県保健環境研究所年報，第35号，93-

97,2008
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図２ 自動測定器による質量濃度と秤量法による質量濃度の相関関係

図３ 平均成分濃度と各成分の内訳

図４ 各調査地点における平均成分組成
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地点 イオン成分 炭素成分
NO3- SO42- Na+ NH4+ K+ Mg2+ Ca2+ OC EC

Ａ ‐０．１６ ０．９３ ０．１１ ０．９５ ０．５９ ０．２３ ０．３６ ０．６３ ０．６３
Ｂ ０．１６ ０．７５ ０．０１ ０．７７ ０．５４ ０．３２ ０．３０ ０．６６ ０．７７

図５ 成分濃度の経日変化

表３ 秤量質量濃度(PTFE)と各成分の相関係数(n=56)

図６ 濃縮係数の計算結果(A地点及びB地点)
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図７ Pb、Zn濃度及びPb/Zn比の経日変化(A地点及びB地点)

図８ V、Mn濃度及びV/Mn比の経日変化(A地点及びB地点)
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図９ NO3-、SO42-濃度及びNO3-/SO42-比の経日変化(A地点及びB地点)

図１０ 各季節ごとの硝酸イオン/硫酸イオン比の平均値及び平均気温
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地点 季節
測定項目

n
NO NO2 NOX SO2 昼間OX SPM

Ａ

春 ０．４９ ０．６５ ０．６２ ０．５４ ０．２９ ０．９４ １４
夏 ０．１０ ０．６０ ０．６１ ０．５１ ０．７２ ０．９９ １４
秋 ‐０．１４ ‐０．０３ ‐０．０７ ０．８３ ０．７０ ０．９６ １４
冬 ‐０．０６ ０．３０ ０．２７ ０．１９ ０．２８ ０．９８ １４
年平均 ０．２５ ０．３３ ０．３２ ０．５６ ０．３８ ０．９５ ５６

Ｂ

春 ‐０．３４ ０．３２ ０．２５ ０．５７ ０．７７ ０．９２ １４
夏 ０．４０ ０．５５ ０．６０ ０．７２ ０．７０ ０．８８ １４
秋 ０．７２ ０．６０ ０．６７ ０．４３ ‐０．１７ ０．８７ １４
冬 ０．１１ ０．３８ ０．４５ ‐０．１０ ‐０．６０ ０．９８ １４
年平均 ０．５５ ０．１８ ０．３３ ‐０．０６ ０．２１ ０．７９ ５６

表4 常時監視測定局の測定成分とPM2.5の質量濃度の相関係数

図１１ 昼間の光化学オキシダント濃度の平均値及び最高値(A地点及びB地点)

図１２ 日射量の平均値及び最高値(A地点及びB地点)
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図１３ OC、EC濃度及びOC/EC比の各季節ごとの平均値及び年平均値

図１４ 揮発性有機炭素、高温有機炭素、Char EC及びSoot ECの各季節ごとの平均値及び年平均値
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図１５ 各発生源因子(推察)のプロファイル（Factor1～3）
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図１５ 各発生源因子(推察)のプロファイル（Factor4～6）
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図１５ 各発生源因子（推察）のプロファイル（Factor7）

図１６ 両地点における各発生源因子（推察）の平均寄与濃度(2015～2017)

図１７ 両地点における各発生源因子(推察)の寄与率(2015～2017)
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図１８ 各発生源因子(推察)の寄与濃度に係る経日変化(A地点及びB地点)

図１９ 各発生源因子(推察)に係るCPFプロット（A地点）
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図１９ 各発生源因子(推察)に係るCPFプロット（B地点）
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