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第 1章 序論 

1.1 本研究の背景 

1.1.1 日本の大気汚染の状況 

 

我が国では、水俣病や四日市ぜんそく、イタイイタイ病などの公害病の発生を受け、国民

の健康保護と公害対策の推進を図るため、1967 年に公害防止基本法が制定された。その後、

複雑化・グローバル化する環境問題に対応するため、1993 年に環境基本法が制定され、公

害対策基本法は同法へ統合、廃止された。環境基本法では、人の健康の保護及び生活環境の

保全を維持するうえで望ましい基準として、大気汚染、水質汚濁、土壌汚染、騒音に対する

行政上の政策目標である「環境基準」が定められている。そのうち大気汚染については、二

酸化硫黄（SO2）、二酸化窒素（NO2）、一酸化炭素（CO）、光化学オキシダント（Ox）、浮

遊粒子状物質（SPM）、微小粒子状物質（PM2.5）、その他数種の有害化学物質に対する環境

基準が定められている（Table 1-1）。 

大気汚染対策については、1968 年に制定された大気汚染防止法に基づき、大気汚染物質

の排出規制等が実施されている。大気汚染防止法では、工場や事業場から排出される大気汚

染物質について、物質の種類ごと、施設の種類・規模ごとに排出基準等が定められ、これに

基づき事業者による排出抑制対策や、地方自治体による大気汚染物質の常時監視測定が行

われている。また、大気汚染対策が進むとともに、その原因が工場や事業場から急速に物流

の主役となった自動車へ変化したことをうけ、自動車から排出される窒素酸化物（NOx）の

削減を目的に、1992 年に自動車 NOx 法が制定された。2001 年には、自動車から排出され

る粒子状物質（PM）を規制対象に追加するため、同法は自動車 NOx・PM 法へと改正され

た。 

これらの大気汚染対策の結果、我が国の大気汚染物質濃度は長期的に減少し（Fig. 1.1）、

環境基準の達成状況も、2017 年度時点で、SO2、NO2、SPM、CO についてはほぼ全ての観

測地点で達成している。しかしながら、Ox の環境基準達成率はほぼ 0%の状況であり、大

気中濃度も増加傾向にある（Fig. 1.1 (e)）。そのため、Ox のさらなる削減を目的に、原因物

質である揮発性有機化合物（Volatile Organic Compounds；VOCs）の排出抑制対策等が進

められている。 

大気環境基準が定められている大気汚染物質の中で、PM2.5は 2009 年に環境基準が制定

され、他の大気汚染物質と比較して新しく注目された物質である。これは、2000 年代に入
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って、浮遊粒子状物質の中でも粒径 2.5 μm 以下の微小な粒子の健康影響が明らかになって

きたためである。近年では、PM2.5の大気中濃度は減少傾向にあり（Fig. 1.1 (f)）、環境基準

達成率も大幅に改善している。環境基準を達成している測定局の割合は、観測開始当初の

2010 年度には、一般局（Ambient）と自排局（Road side）において、それぞれ 32.4%、8.3%

だったが、2017 年度にはそれぞれ 89.9%、86.2%と大幅な改善がみられた（Fig. 1.2）（環

境省, 2019a）。我が国における PM2.5濃度の低下傾向の主な要因として、中国における大気

汚染物質排出量の減少が指摘されている（鵜野ら, 2017; Li et al., 2018）。 

 

Table 1-1 Environmental Quality Standards for major air pollutants in Japan 

Substance Average time Standard value Establishment date 

SO2 1 hour 0.1 ppm May 16th, 1973 

24 hours 0.04 ppm 

NO2 24 hours Within 0.04-0.06 ppm or below July 11th, 1978 

CO 8 hours 20 ppm May 8th, 1973 

24 hours 10 ppm 

Ox 1 hour 0.06 ppm May 8th, 1973 

SPM 1 hour 0.20 mg/m3 May 8th, 1973 

24 hours 0.10 mg/m3 

PM2.5 1 hour 35 μg/m3 September 9th, 2009 

24 hours 15 μg/m3 
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Fig .1.1 Trend of the annual mean concentration of the air pollutants. The horizontal 

axis shows the Japanese fiscal year. 

 

Fig .1.2 Ratio of the achievement and the non-achievement of the Environmental 

Standard of the PM2.5. The horizontal axis shows the Japanese fiscal year. 
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1.1.2 PM2.5等の粒子状物質の基本的特性 

 

大気中に浮遊している粒子状物質（Particulate Matter; PM）の特性は、粒子の大きさ（粒

径）、化学組成、濃度、形状、光学的特性等、多数の因子により表される。それらの特性は、

個々の粒子がもつ固有の特性だけでなく、媒質としての空気の温度や湿度、圧力、他の物質

との反応といった物理・化学的な条件などにより時々刻々と変化していく。例えば粒径は、

分子に近い数 nm（10-9 m）から雨滴の 1 mm（10-3 m）まで 5～6 桁に及び、また、質量濃

度に関しては、pg/m3（10-12 g/m3）から mg/m3（10-3 g/m3）まで 9 桁に及ぶ。これら広範

な特性が、大気中粒子状物質の計測や現象解明を困難にする大きな要因となっている。 

 

（1）粒径 

 粒子の特性のうち、大気中での粒子のふるまいを理解する上では、粒径が重要な因子にな

る。粒径は一般的に空気動力学径（Aerodynamic diameter）で定義される。空気動力学径

とは、対象とする粒子と終末沈降速度が同じ密度 1 g/cm3の球形粒子径として定義される等

価粒径であり、粒子の輸送、捕集及び呼吸器官内の沈着に対して重要である。本研究で取り

上げる PM2.5は、「空気動力学径が 2.5 µm 以上の粒子を 50%の割合で除去できる分粒装置

を用いて、より粒径の大きい粒子を除去した後に採取される粒子の総称」と定義される。な

お、SPM は、空気動力学径が 10 μm 以上の粒子を 100%の割合で除去できる分粒装置を用

いて捕集した粒子の総称である。米国で環境基準が設定されている PM10は、空気動力学径

が 10 μm 以上の粒子を 50%の割合で除去した粒子であり、SPM とはカットされる粒径（カ

ット特性）が異なっているため、SPM と PM10 とを比較する際には、カット特性の違いに

留意する必要がある。 

 

（2）化学組成 

大気中粒子の化学組成は、健康影響をはじめ、二次粒子生成や地球温暖化などの現象の理

解に最も重要な因子である。粒子の化学組成は生成メカニズムによって大きく異なる。また、

大気中では輸送や拡散により濃度が減少し、ガス状物質や他の粒子状物質と反応すること

で化学的な性状も時々刻々と変化する。大気中粒子の主要化学組成としては、元素状炭素

（Elemental Carbon, EC）や有機炭素（Organic Carbon, OC）、大気中でガスが粒子化し

て生成される二次粒子としての硫酸（H2SO4）・硫酸塩（SO42-）、硝酸（HNO3）・硝酸塩（NO3-）、

アンモニウム塩（NH4+）、主として土壌粒子に由来する Al、Si、海塩粒子に由来する Na、
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Cl などがある。大気中粒子の化学組成は、粒子の粒径により大きく異なる（Fig.1.3）。0.1 

µm 以下の超微小粒子（Ultrafine particles）では、硫酸粒子や含炭素粒子などが主要成分

である。0.1～数 µm の微小粒子（Fine particles）では、EC や OC、二次粒子の SO42-、

NO3-、NH4+、Pb、Zn、Cd、As 等の金属化合物などが主要成分である。数 µm 以上の粗大

粒子（Coarse particles）は、海塩粒子や土壌粒子からなり、Na、Cl、Al、Si、Ca、Ti、Fe

などが主成分となっている。なお、粒子中ではほとんどの元素が酸化物として存在している

ため、元素組成としては酸素がかなりの割合を占めている。 

近年の我が国における PM2.5 の平均的な化学組成については、全国の地方自治体が毎年

実施している成分測定結果が示されている（環境省, 2019a）。2017 年度の一般局における

化学成分の平均割合は、SO42-が最も高く 25%、次いで OC が 22%、NH4+が 11%、NO3-が

7%、EC が 6%であった。一般局と比較して、自排局では EC の割合がやや高く（8%）、バ

ックグラウンド地点では NO3-、EC の割合が低く（それぞれ 4%）、SO42-の割合がやや高い

（33%）傾向がみられている（環境省, 2019a）。 

 

Fig.1.3 Particle size distribution and main chemical components (U.S.EPA, 2004). 

 

（3）粒子濃度と粒径分布 

粒子濃度は、目的により、単位体積に含まれる粒子の個数や表面積、または体積（質量）

が単位として用いられる。例えば雲粒の生成には個数濃度が、ガス‐粒子反応では表面積濃

度が、健康影響では質量濃度が重要な因子となる。上述のとおり、大気中の粒子は様々な生

成過程で生じた粒子の集合体であるため、広い範囲に粒径が分布している。個数濃度の分布
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では、空気動力学径が 0.01 μm 程度にピークをもつ一山型分布を示し（Fig. 1.4 (a)）、表面

積濃度分布では、0.1 μm 程度にピークをもつ一山型分布を示す（Fig. 1.4 (b)）。また、質量

（体積）濃度分布では、粒径が 1 μm 付近に谷を持つ二山型分布を示し（Fig. 1.4 (c)）、こ

の峰のうち大きい方を粗大粒子（Coarse particles）、小さい方を微小粒子（Fine particles）

という。カットポイントが 2.5 μm である PM2.5は、微小粒子と粗大粒子の一部を含む粒子

の集合体ということである。 

 

Fig.1.4 Number of particles, surface area concentration, volume (mass) concentration 

distribution of particulate matter (U.S.EPA, 2004). 

 

 

1.1.3 発生源 

 

大気中粒子の発生源は、人為起源と自然起源とに大別される。また、大気中粒子の成因に
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より、発生源から直接排出される一次粒子と、大気中で生成される二次粒子とに大別される。 

 

（1）一次粒子 

一次粒子は、物の破砕や研磨等の細粒化や物の燃焼に伴って排出される。破砕や研磨等に

よって生じる一次粒子は、粒径が 10 µm 付近を中心とした粗大粒子領域に分布しているが、

燃焼に伴って排出される粒子は、粒径が 2 μm 以下の微小粒子領域に分布している。 

人為起源からの一次粒子は、大きく分けて固定発生源と移動発生源からの粒子に分けら

れる。固定発生源は、工場や事業場等に設置されているボイラーや各種炉のばい煙発生施設、

鉱物の堆積場等の粉じん発生施設である。移動発生源には、自動車や船舶、航空機等がある。 

また、自然起源由来の粒子には、海塩粒子、火山の噴煙、土壌粒子等がある。国外から長

距離輸送される自然起源粒子の代表例として黄砂がある。砂漠化した地域からの土壌粒子

の飛散や森林火災等のように、原因に人為的要素が含まれる例もあるため、人為起源か自然

起源かの区別が難しい場合もある。 

 

（2）二次粒子 

二次粒子は、人為起源、自然起源等の種類によらず、SOx や NOx、炭化水素等のガス状

物質が前駆物質になることが多い。二次粒子の代表例は光化学大気粒子である。大気中の

NOx と炭化水素が紫外線のエネルギーによる光化学反応を起こすことにより粒子が生成す

る。その他、植物から放出された芳香族炭化水素を由来とする有機粒子等の二次粒子も存在

する。二次粒子は、核生成や凝集等のプロセスを経て生成され（後述）、主要なものとして

SO2からの硫酸塩粒子、NOx からの硝酸塩粒子、NH3からのアンモニウム塩粒子、炭化水

素からの有機粒子がある。二次粒子は、主に粒径が 2 μm 以下の微小粒子領域に分布して

いる。 

 

1.1.4 生成機構と動態変化 

 

粒子の生成機構としては、核形成や凝縮、凝集等がある。気体と気体との反応による生成

を均一粒子生成（homogeneous reaction）、気体が雲や霧等の液体や浮遊粒子等の個体と接

触して起こる反応を不均一粒子生成（heterogeneous reaction）という。核形成は均一反応

が主体であり、発生源から排出されたガス状物質の分子が蒸気中で熱運動による衝突付着

を繰り返し、微小粒子へと変化する。凝縮は、核形成により生じた粒子が、さらに分子を取

り込んで成長する機構である。凝集は、粒子同士が粒子間のブラウン運動や静電作用等の相
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互作用により、衝突・合体して成長する機構であり、不均一反応が主体となる。 

大気中に排出または大気中で生成された粒子は、輸送される大気環境場の温湿度や日射

量、共存するガス成分や粒子群などの周辺環境の条件に応じで、より安定な状態へと変化す

る。粒径の変化など物理的な動態変化や、ガス成分の粒子化など化学的な動態変化が、大気

中を輸送される過程で生じる。例えば硫黄化合物では、元素の価数変化を伴いながら物質変

化することが知られている（Table 1-2）。SO2が大気中で水と反応し、気相では OH ラジカ

ルと反応することで H2SO4 となる。更に HN3 と反応することで、最終的には最も安定な

(NH4)2SO4へと変化する。 

窒素化合物は、硫黄化合物とは挙動が異なる。大気中の NO は O3や RO2ラジカルと反応

し、NO2になる。日中には、光解離して O3を発生させるが、これと共に OH ラジカルと反

応して NO3 を形成する。HNO3 は、日中だけでなく夜間にも形成される。この HNO3 は、

NH3と反応して NH4NO3へ変化するが、NH4NO3は半揮発性を有するため温度が上がると

HNO3と NH3になり、ガスと粒子の間を可逆的に変化する。 

 

Table 1-2 Presence form of sulfur compounds in the atmosphere (Galloway et al., 1985). 

Valence 
Presence form of sulfur compounds 

Gas Particle 

＋Ⅵ (SO3) (H2SO4) H2SO4, HSO4-, NH4HSO4, (NH4)2SO4 

＋Ⅳ SO2 H2O・SO2, HSO3-, CH3SO3H 

＋Ⅱ (SO) － 

－Ⅱ H2S, RSH, RSR, RSSR, CS2, 

COS 

－ 

The form in the parenthesis exists in a very small amount or is uncertain.  

“R= CH3” form hydrocarbons are predominantly present in the background area. 

 

粒子の動態変化の時間的・空間的スケールも多様であり、大気中での存在時間は数分から

1 週間程度である。空間的には数 m から地球規模に及ぶ。例えば都市部のラッシュアワー

時間帯には粒子の発生量が多くなる。夜間から早朝にかけては、安定な大気成層が形成され

るために粒子は地表付近に蓄積されるが、他方、日中は、大気の成層が不安定となるために

大気の混合（鉛直拡散）が活発化し、地表付近に滞留していた粒子が上層へ移動する。日中

に増大する日射量は、光化学反応を促進し、粒子の二次生成を促す。季節的な変化も大きく、

冬季は接地逆転層の発生による一次生成粒子の蓄積が起こりやすいのに対し、夏季には光
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化学反応を主要因とする二次粒子の生成が起こりやすい。春季には、黄砂粒子の飛来により

西日本では粒子濃度の上昇がみられることも我が国の特徴である。 

 

1.1.5 健康影響 

  

大気中粒子による健康影響は、粒子の毒性とともに、呼吸器系への粒子の沈着や、沈着し

た粒子の除去又は移動の機構に依存する。粒子の沈着では、粒径や形状、化学組成、吸湿性

などの粒子自体の性状や、呼吸量や呼吸回数などの生理的要因が影響する。人の呼吸器系は、

前鼻孔～声門の上気道と、声門～肺胞道前部の気管、気管支からなる下気道、および肺胞か

らなっており（Fig. 1.5）、肺胞では、毛細血管を介して酸素と二酸化炭素のガス交換が行わ

れている。花粉など粒径が数 μm 以上の粒子は、重力沈降や慣性衝突により上気道に沈着す

るが、粒径が数 µm 以下になると下気道や肺胞にまで達する。一方、粒径が 0.1 µm 以下の

微細な粒子は、拡散による沈着が支配的となり、粒径が小さくなるほど沈着率は大きくなる。

そのため、0.1～1 µm 程度の粒子の沈着率が最も小さくなり、肺の深部まで到達することに

なる。肺胞へ沈着した粒子は、炎症反応や肺障害の誘発、気道の抗原反応を亢進させること

による喘息やアレルギー性鼻炎の悪化、呼吸器感染症の感受性を高める、等の様々な生体反

応を引き起こすと考えられている（上田ら, 2011）。呼吸器系だけでなく循環器系に対して

の影響も明らかになっており、吸入された粒子が生理活性物質や過酸化物の増加を起こし

て血管系の構造変化を促進したり、冠動脈など血管狭窄性の病変を起こしやすくなり、心臓

へ直接的・間接的に影響を及ぼすと考えられている（上田ら, 2011）。 

 粒子の健康影響に関する疫学研究では、カットポイントを 2.5 µm とする PM2.5を対象と

した研究が多い。短期暴露影響では、日死亡と粒子濃度の関連性に関する研究事例が最も多

く、そのほとんどが PM2.5濃度と日死亡の正の相関を結論付けている。日本を対象とした研

究では、全国 20 地域の死亡データを用いた解析により、呼吸器疾患死亡や循環器系（急性

心筋梗塞による）死亡と PM2.5 濃度の関連性が認められている（環境省, 2007）。また、長

期暴露影響では、米国のハーバード 6 都市研究が最も知られている。米国 6 都市に住む 25

～75 歳の白人約 8,000 人を対象に、1974 年～1977 年から 14～16 年間にわたって追跡調

査した前向きコホート研究である（Dockery, D. W. et al., 1993）。この研究では、PM2.5濃

度と、全死亡及び心肺死亡の相対リスクとの間に有意な正の相関が認められている。最近の

研究では、Cohen et al.（2017）が 2015 年を対象に全世界の PM2.5による死亡リスクを推

定し、PM2.5の影響で、全世界で年間 420 万人が死亡し、日本だけでも年間 6.1 万人が早期

死亡したと報告している。 
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Fig. 1.5 Diagrammatic representation of respiratory tract regions in humans (U.S.EPA., 

2004）. 

 

1.1.6 環境や気候への影響 

 

 大気中の粒子は、環境や気候へも様々な影響を及ぼす。硫酸塩粒子や海塩は氷晶核となり、

雨滴や雪の生成に大きく関係している。また大気汚染が深刻な地域においては、硫酸ミスト

が雲粒形成の核となることにより酸性の雲や霧が生じ、酸性雨の要因となっている。 

粒子は気候にも大きな影響を与える。これには粒子の光学的特性が深く関与している。硫

酸塩粒子や有機物粒子などは透明で光の吸収が弱いので太陽光を散乱する。そのため、これ

らの粒子が増加すると太陽光が宇宙空間へ跳ね返されて地表面へ到達する量が減り、地球

は冷却される。一方、黒色炭素（スス、Black Carbon; BC）粒子は光の吸収が強いので、地

表面へ到達する太陽光を放射させるが大気そのものは加熱されることになり、結果的に地

表面を加熱することになると考えられている（日本エアロゾル学会, 2004）。 
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1.1.7 日本における PM2.5の時間・空間分布 

 

 我が国では、2009 年の環境基準設定後、PM2.5の観測網の整備が進むに従って、PM2.5の

時間・空間分布の特性が明らかになってきた。時間分布特性は、板野ら（2013）によって明

らかにされた。板野ら（2013）は、2011 年度に全国の複数地点において統一的な手法で通

年観測された PM2.5濃度データを解析し、季節的には、九州や近畿では春季から夏季に高く

なるが、関東では 11 月に高濃度になりやすいことを示した。曜日別には、平日に高濃度、

週末に低濃度となる NOx と類似の週内変動を示したことから、人為起源の影響を受けてい

ると推測した。さらに、日内変動の特性としては、午前と夕刻に高濃度となる NOx の変動

とは異なる測定局もあったため、一次粒子以外の影響も強く受けている可能性を示した。ま

た、長期的な濃度推移の特性としては、2013 年度から 2016 年度の全国の一般局における

年平均値を調べた結果、一貫して西高東低の傾向を保ちつつ、全体的な濃度レベルは年々低

下していく傾向がみられ、2013 年度に比べ 2016 年度は 3.5 µg/m3程度（2 割強）低下した

と報告された（国立環境研究所, 2019）。特に、冬季（1～3 月）は全国的に 3 割程度低下し

ており、他の季節よりも低下幅が大きかった。 

一方、PM2.5の空間分布の特性として、首都圏、中部圏、近畿圏、九州に加えて瀬戸内海

沿岸部で高濃度になりやすい傾向が明らかになった（Fig. 1.6）（環境省, 2019a）。環境省

（2019a）によれば、2017 年度の年平均値の上位 10 測定局のうち 8 局を瀬戸内海沿岸部の

測定局が占めている。また、中国・四国地方の瀬戸内海に面する各県では、依然として環境

基準達成率の低い地域が存在している。首都圏、中部圏、および近畿圏については人為汚染

源の影響が強いと考えられること、また、九州は中国からの大気汚染物質の長距離輸送の影

響を受けやすいことが PM2.5の高濃度の主要因と考えられる。しかし、瀬戸内海沿岸部につ

いては、中国からの長距離輸送だけでなく、瀬戸内海特有の気象条件に加え、周辺工業地帯、

船舶等ローカルな汚染要因が関係していると考えられ、その科学的解明が待たれている（大

原, 2016）。 

また、環境省は、「微小粒子状物質の国内における排出抑制策の在り方について 中間と

りまとめ」（環境省, 2015）において、「瀬戸内海沿岸部では越境汚染の影響が小さいと考え

られる夏季等において高濃度を観測している事例もあるなど、国内発生源の影響が示唆さ

れることから、国内における排出抑制対策を着実に進めることが必要である」としている。

従って、瀬戸内海沿岸部における PM2.5対策を検討する上では、国内発生源に焦点を当てた

調査研究等による知見の集積が重要であると考えられる。 
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Fig. 1.6 PM2.5 annual average concentration distribution in F.Y.2017 (MOE, 2019a).  
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1.2 本研究に関連する既往研究 

 

日本における PM2.5の高濃度現象に関しては、国外からの長距離輸送の影響評価や PM2.5

に対する発生源寄与推計の研究が多い。研究対象地域に関しては、長距離輸送を評価する場

合には、主要都市から離れた遠隔地域で、且つ東シナ海や日本海に面した地点が選ばれるこ

とが多く、国内影響を評価する場合には、人為起源の影響評価のために都市部を対象とした

研究が多い。解析方法に関しては、観測データに基づくもの、数値計算によるものなど様々

である。以下に、我が国で行われてきた先行研究を数例紹介する。 

Kaneyasu et al.（2014）は、九州の代表的な都市である福岡と福江島で 2010 年～2013

年の複数年にわたって捕集された PM2.5 の化学組成を比較することにより、日本の風上地

域における PM2.5の長距離輸送が都市大気へ与える影響を調査した。PM2.5の化学成分のう

ち SO42-と OC の変動は地点間で類似していたのに対し、NO3-と EC は異なる変動を示し

た。また、福岡の SO42-濃度の変化が中国における SO2排出量の変化と明らかに一致してい

たことから、九州北部における PM2.5濃度は、年間を通じて長距離輸送に支配されていると

結論付けた。Ikemori et al.（2015）は、日本の PM2.5に対するシベリア森林火災の影響を

調べるるため、2003 年から 2004 年にかけて名古屋で捕集された PM2.5の放射性炭素（14C）

濃度を測定し、名古屋の 5～6 月上旬までの OC が、東シベリアで発生した森林火災の影響

を受けていることを明らかにした。Uranishi et al.（2019）は、2014 年の能登半島を対象

に、シミュレーションモデルにより PM2.5濃度を計算し、中国東北部の大規模なバイオマス

燃焼（野焼き）が能登半島の PM2.5高濃度に影響することを明らかにした。 

一方、日本の国内影響に着目した解析結果もいくつか報告されている。豊永ら（2017）

は、2014 年度に熊本県内 5 地点と長崎県の離島 2 地点とで捕集された PM2.5の化学成分濃

度を解析し、発生源の寄与推定を試みた。その結果、推定された発生源のうち道路交通は、

地域汚染の影響が強く、道路交通由来の PM2.5 が熊本県内の PM2.5 濃度の地点差の主要因

になっている可能性を指摘した。Osada et al.（2019）は、2017 年冬季に東京で 1 時間毎

に観測されたPM2.5中のNH4+が、CO、NOx、光学的黒色炭素（Optical Black Carbon; OBC）

と有意な相関関係を示したことからPM2.5中のNH4+の高濃度化に自動車排気ガスが影響し

ていることを示した。これらの報告は、日本の都市部では、様々な PM の排出抑制対策がと

られてきたものの、自動車の排気ガスの影響で未だに PM2.5 が高濃度になることを明確に

示している。 

一方、Yamagami et al.（2019）は、2003 年～2016 年に名古屋で捕集された PM2.5中の
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EC 濃度を解析し、2009 年までは自動車の排気ガス対策の効果により EC 濃度が低下した

が、2010 年以降はその傾向が弱まったと報告している。さらに、春における EC の高濃度

は中国からの長距離輸送の影響を受けていること、夏における EC の高濃度は船舶排出の

影響を受けていることを示した。名古屋の沿岸部における夏の EC 濃度の増加に対する船

舶排出の影響は長田ら（2019）も指摘しており、地点によっては、自動車の排気ガスの影響

が低下したことで、PM2.5中の EC に対する船舶排出の影響が見えやすくなった可能性があ

る。また、嶋寺ら（2018）は、シミュレーションモデルにより 2010 年度の日本における

PM2.5に対する船舶排出の寄与を推計し、年平均PM2.5濃度への船舶排出の平均寄与は 7.6%

であり、自動車排出の寄与（9.2%）に近い値になったと報告した。特に沿岸部では、船舶排

出は自動車と同等以上の寄与があったと結論づけた。これらの報告は、日本の沿岸部では、

PM2.5に対する船舶排出の影響が予想以上に大きい可能性を示唆している。 

このように、これまでに報告されている我が国の PM2.5 に対する国内影響に着目した研

究は、九州や名古屋、東京、名古屋等の都市部や、日本全域を対象としたものであり、瀬戸

内海沿岸部に主眼をおいた研究はみられない。瀬戸内海沿岸部では、周囲を山地で囲まれた

閉鎖的な空間がもたらす特異的な濃度上昇メカニズムにより高濃度になっている可能性が

あるため、この地域に焦点を絞った研究が必要である。また、瀬戸内海を航行する船舶の影

響も予想されることから、船舶排出の影響を評価するための調査研究が必要と考えられる。 

 

 

1.3 本研究の目的及び方法 

 

 本研究は、瀬戸内海沿岸部における PM2.5の高濃度現象を解明することが目的である。瀬

戸内海は、大阪湾や播磨灘、備後灘、燧灘、安芸灘などの複数の海域が存在し、それぞれの

海域が海峡等の狭い水路で連結された複雑な構造を持つ。また、瀬戸内海は、北側を中国山

地、南側を四国山地に挟まれた閉鎖的な空間であるため、洋上の大気が滞留しやすいと考え

られる。瀬戸内海沿岸部の地形の影響による大気汚染物質の蓄積は過去から指摘されてき

た（気象研究所, 1984）。 

そこで本研究では、兵庫県神戸市周辺を対象とした研究を実施する。神戸市は、瀬戸内海

沿岸部に位置する政令指定都市であり、人口約 152 万人を有する大都市である。南は瀬戸

内海の大阪湾に面し、世界有数の国際貿易港である神戸港が存在するため、沿岸部は船舶の

交通が盛んである。また、六甲山地が海の近くまで迫っているために、海陸風等による大気
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の局地循環が起こりやすい地形である。神戸市を対象とした研究を実施することで、瀬戸内

海沿岸部の都市部での PM2.5 高濃度現象を理解するために有用な知見が得られると考えら

れる。 

 PM2.5高濃度現象を理解するため、本研究では、高い時間分解能で PM2.5成分濃度を観測

し、日内の時間変動の特性を調べる。現在、我が国で実施されている PM2.5の成分濃度測定

は 24 時間単位が基本であるが、PM2.5濃度は日内の時間変化が大きいため、24 時間単位の

成分測定では局地的な高濃度現象を理解するための情報が不足していると考えられる。そ

のため、高い時間分解能（1 時間単位）で PM2.5の成分濃度を長期間測定し、日内の時間変

動特性を調べることで、PM2.5が高濃度になる要因を考察する。 

 さらに、船舶排出の影響を定量的に評価するため、船舶排出の影響が顕著にみられる地点

で捕集した PM2.5の成分測定データにレセプターモデルを適用して、PM2.5に影響する発生

源とその寄与率を推定する。レセプターモデルは、実大気の測定値からさかのぼって各種発

生源の寄与濃度を統計的に推計するモデルである。レセプターモデルで一般的に広く用い

られているのは、化学質量収支（Chemical Mass Balance; CMB）法と正値行列因子分解

（Positive Matrix Factorization; PMF）法である。CMB 法は対象地域の発生源プロファイ

ルから（発生源から排出される粒子の化学成分組成データ）を利用して 1 組の大気観測デ

ータから発生源の起源解析を行うことが出来る。一方、PMF 法は多数の大気観測データを

統計的に処理することで、主要な発生源（因子）の数とその発生源プロファイル、寄与濃度

を推算することが出来る。CMB 法では観測地域に応じた発生源情報が不可欠であるが、

PMF 法では発生源因子に関する情報が得られていない場合でも、多数のデータセットがあ

れば解析が可能である。PM2.5は二次粒子の割合が高く、発生源に関する情報には不明な点

が多いため、CMB 法よりも PMF 法が適していると考えられる。従って、本研究では PMF

法を適用して PM2.5の発生源解析を行う。 

 最後に、これらを統合的に評価して、瀬戸内海沿岸部における PM2.5高濃度現象の原因を

包括的に考察する。 
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1.4 本論文の構成 

 

本論文の構成を Fig. 1.7 に示す。 

 第 1 章は、研究の背景、既往研究、研究目的、方法について示した。 

 第 2 章は、PM2.5の成分測定及び成分濃度の連続自動測定、レセプターモデルによる発生

源解析、気象解析等の本研究で用いた手法の概要を示す。 

 第 3 章は、1 時間毎に観測した PM2.5の成分測定データにより、日内変動の特性を解析し

た結果を示す。 

 第 4 章は、PM2.5の成分測定データにレセプターモデルを適用して船舶排出の寄与を定量

的に推計した結果を示す。 

 第 5 章は、本研究で得られた成果を総括し、今後の展望と課題について述べる。 

 

 

Fig. 1.7 Outline of this thesis 
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第 2章 本研究に用いた手法の概要 

 

PM2.5を含む大気中粒子の効果的な削減対策を検討する上では、含まれる成分組成の把握

が重要である。前述のとおり大気中粒子には様々な成分が含まれているため、対象とする成

分に応じて適切な成分測定方法を選択する必要がある。また、大気中粒子には、半揮発性物

質や潮解性物質も含まれ、周辺大気の温度・湿度等の影響を受けやすい。正確な測定値を得

るためには、測定の精度管理が重要である。 

大気中粒子の成分濃度の捕集・分析法は、大気をポンプ等で吸引してフィルター上に粒子

をろ過捕集し、粒子が捕集されたフィルターをそのまま、又は必要な前処理を施して各種分

析機器で分析する方法（手動分析）が基本となる。手動分析では、検出感度の高い分析機器

を用いるため無機元素成分や有機化合物等の微量物質の測定が可能であるが、連続的に変

化する大気中粒子の組成を常時把握することは困難である。近年、連続的に大気中粒子の主

要化学組成を分析出来る自動分析装置の開発が進み、我が国でも導入が進みつつある（環境

省, 2017a）。 

一方、成分測定で把握した大気中粒子の化学成分の情報を効果的な削減対策へ結びつけ

るためには、レセプターモデルを利用した発生源解析が有効である。レセプターモデルは、

成分測定データを統計的に解析して、発生源の種類とその寄与率を定量的に求める手法で

ある。また、大気中粒子は空気塊とともに輸送されるため、発生源の位置に関する情報を得

るためには気象解析が有効である。 

本章では、我が国で行われている PM2.5の成分測定とその測定精度の管理方法、及び近年

導入が進んでいる大気中粒子の化学成分連続自動分析装置による測定結果と手動分析によ

る測定結果との比較結果を報告する。さらに、成分測定データを用いたレセプターモデルに

よる発生源解析や気象解析の方法を概説する。 

 

 

2.1 PM2.5の成分測定 

2.1.1 PM2.5の捕集 

 

大気中粒子は様々な発生源から生じ、粒子の形態も多様である。そのため、目的とする粒

径の粒子を捕集するためには、空気動力学径に従い、所定の分粒径に分離できる分粒装置を
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用いて捕集する必要がある。PM2.5 は、空気動力学径が 2.5μm で 50%分粒された小粒径側

の粒子であるため（Fig. 2.1）、この分粒特性で分離できる分粒装置を用いる。 

 

Fig. 2.1 Particle separation curves for inhalable (IPM), thoracic (TPM), and respirable 

(RPM) particles and for PM10 and PM2.5 (U.S. EPA, 2000). 

 

粒子の分粒には、主に①インパクタ方式（慣性衝突型）、②サイクロン方式（遠心分離型）、

③バーチャルインパクタ方式が用いられる（Fig. 2.2）。①インパクタ方式は、鉛直下方へ大

気を噴出させるノズルと、ノズルに対して直角に配置された衝突板からなり、ノズルから噴

出された気流が衝突板にあたって水平方向へ曲がる際に、粗大粒子は慣性力により衝突板

へ衝突するが微小粒子は気流に乗って水平方向へ曲がることを利用して分粒する。②サイ

クロン方式は、円筒状又は漏斗状の内部に気流を旋回させる構造で、気流の回転で生じた遠

心力によって粗大粒子を壁面へ衝突させて粒子溜めに落下させ、微小粒子は気流に乗って

通過することで分粒させる。③バーチャルインパクタ方式は、インパクタ方式の衝突板の代

わりに対向に配したノズルを取り付け、ノズルから加速された粗大粒子は対向ノズル内へ

補足されるが微小粒子は気流に乗って対向ノズルの外側へ流れることで分粒させる。PM2.5

の捕集では、分粒特性が常に一定に保たれている必要があるため、フィルターの圧力損失の

変化によらず、分粒装置の設計流量を維持できる制御装置が必要である。 
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Fig. 2.2 Main methods for separating particles (Toyazaki, 2014). 

 

 分粒装置で分粒された粒子を、分析対象の化学成分に適したフィルターにろ過捕集する

が、フィルターの基本性能として、0.3 μm の粒子に対して 99.7%以上の捕集効率を有する

必要がある。PM2.5の捕集には、一般的に Polytetrafluoroethylene（PTFE）フィルターと

石英繊維フィルターが用いられる。PTFE フィルターは吸湿性が少ないので質量濃度測定

に用いられる。また、PTFE フィルターは材料に含有する不純物が少ないため、微量な無機

元素成分の測定にも用いられる。石英繊維フィルターは、耐熱性があるため加熱を伴う炭素

成分の測定に用いられる。また、水に親和性があるため水抽出の前処理が必要な水溶性イオ

ン成分の測定にも用いられるが、材料に含有する無機元素が多いため、無機元素成分の測定

には不向きである。なお、石英繊維フィルターは厚みがあり、ガス状有機物の吸着が多いた

め、使用前に加熱してガス状有機物を揮発させる必要がある。 

 

2.1.2 質量濃度及び主要成分の測定 

 

（1）質量濃度 

PTFE フィルターに捕集した PM2.5は、恒温、恒湿下でフィルターを 24 時間以上コンデ

ィショニングし、精密天秤等により秤量して捕集前後の質量差を求め、その値を試料大気の

吸引空気量で除することにより質量濃度を求める。PTFE フィルターは非常に薄く（30～

50 μm 程度）、強度が低いため、質量濃度測定にはサポートリング付きの PTFE フィルター

を用いる必要がある。また PTFE フィルターは帯電性が高いため、秤量時には十分な除電

処理が必要である。 
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 フィルターの秤量条件は、捕集前後で統一する必要があり、PM2.5の標準測定法では温度

21.5 ± 1.5℃、相対湿度 35 ± 5%と定められている。なお、米国 EPA の連邦標準法（Federal 

Reference Method; FRM）で規定されている 16.7 L/min の流速で 24 時間程度 PM2.5を捕

集した場合、捕集される粒子の質量は数 μg～数百 μg 程度であるため、秤量に用いる天秤

は 1.0 μg 以下の感度が要求されている。 

 

（2）水溶性イオン成分 

 水溶性イオン成分は、一般大気ではPM2.5質量濃度の40～50%を占めるPM2.5の主要成分

である。PM2.5に含まれる水溶性イオン成分（F-、Cl-、NO3-、SO42-、K+、NH4+、Na+、

Mg2+、Ca2+等）の測定方法としては、多種類のイオンを同時測定が可能なイオンクロマト

グラフィー（IC）が広く使用されている。ICシステムの概要をFig. 2.3に、クロマトグラ

ムの例をFig. 2.4に示す。ICで分析する場合は、PM2.5を捕集したフィルターからイオン成

分を超純水で抽出し、不溶性の残渣物をろ過してから分析を行う。イオン成分分析には親

水性の高いフィルターを用いる必要があるため、一般的には石英繊維フィルターが用いら

れるが、PTFEフィルターを用いる場合には少量のエタノールをPTFEフィルターに添加し

てから水抽出するなどの方法がとられる。 

 IC ではイオン交換分離法でイオン種の分離を行うが、陰イオン（アニオン）用と陽イオ

ン（カチオン）用のイオン交換カラムを別々に使用することで、両者の分析が可能である。

イオン交換分離法は、目的とするイオン主成分のイオン交換体と溶離液に対する相互作用

（価数、イオン半径、イオンの疎水性など）の違いによって分離する手法である。サプレッ

サ式の IC が主流で、連続自動再生機能をもつオートサプレッサが普及している。溶離液に

は KOH、メタンスルホン酸、K2CO3、KHCO3 等があり、近年はカートリッジ化された溶

離原液に超純水を供給し、電気的に目的濃度の溶離液を自動で生成可能な溶離液ジェネレ

ータが急速に普及している。 

 IC 測定の結果によるイオンバランスの確認は、異常値判定の目安となる。一般大気では、

イオンバランスがほぼ成り立つことから、代表的な陰イオン（Cl-、NO3-、SO42-）と陽イオ

ン（K+、NH4+、Na+、Mg2+、Ca2+）の当量濃度の合計比（陰イオン当量濃度合計／陽イオ

ン当量濃度合計）を確認し、0.8～1.2 の範囲内にある場合は代表性のある結果と判断でき

る。 
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Fig. 2.3 Schematic of an ion chromatography. 

 

 

Fig. 2.4 Chromatogram example of an ion chromatography. (a) Anion, (b) Cation. 

 

（3）無機元素成分 

 PM2.5 中の無機元素成分は、大気中濃度は低いが各種発生源のよい指標となることから、

無機元素の成分組成情報を元にしたレセプターモデル等の発生源解析に用いられる。効果

的な発生源対策を進めるには発生源の寄与率を精度よく推計する必要があるため、より多

くの無機元素成分を高精度で分析出来る方法が必要である。 

 多元素を同時に分析出来る手法としては、湿式の前処理を必要とする誘導結合プラズマ

質量分析（Inductively Coupled Plasma-Mass Spectrometry; ICP-MS）法や、非破壊分析
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法である蛍光 X 線分析法がある。 

 ICP-MS 法の前処理法としては、圧力容器によるフィルター試料の酸分解法がよく用い

られる。一般的には、PM2.5を捕集したフィルターをテフロン製の圧力容器に入れ、HNO3

と HF、H2O2 等の強酸を一定量ずつ加えて密閉し、マイクロ波出力装置により加熱する。

圧力容器を冷却後、容器内の分解溶液を加熱蒸発させて濃縮し、残存する HF を揮発除去す

る。これに希硝酸を加えて試験溶液とする。圧力容器による分解操作は密閉系であるが、濃

縮操作は開放系で行う場合が多く、この操作中に汚染を受けないよう、クリーンベンチ等の

清浄な環境で行う必要がある。近年は自動濃縮機能の付いたマイクロ波出力装置も市販さ

れている（Fig. 2.5）。 

 

Fig. 2.5 Microwave digestion equipment (Anton-Paar, Multiwave PRO). 

 

試験溶液を ICP-MS に導入して対象元素の質量数のイオンカウント値を測定する。ICP-

MS では、高周波コイルに高周波を流しトーチ部に電界を発生させ、そこにアルゴンガスを

流し放電させることによってプラズマを生成させる。この中にキャリアガスとともに霧状

化した試料を導入すると、試料中の元素がイオン化する。イオン化された元素は、真空排気

されたインターフェイス部を通り、質量分離部にて質量／電荷数（m/z）に分離され、検出

器で電気信号として質量数別にイオンカウントされる（Fig. 2.6）。ICP-MS では、共存元素

によるマトリックス干渉の影響を受ける場合がある。例えば海塩粒子が多く含まれている

場合には、塩素原子がプラズマ形成用のアルゴンとともに妨害イオンを生成するため十分

な注意が必要である。 
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Fig. 2.6 Schematic of an ICP-MS (Gilstrap, 2009). 

 

 

PM2.5 の成分分析では、ナトリウム（Na）、アルミニウム（Al）、カリウム（K）、カルシ

ウム（Ca）、スカンジウム（Sc）、バナジウム（V）、クロム（Cr）、鉄（Fe）、ニッケル（Ni）、

亜鉛（Zn）、ヒ素（As）、アンチモン（Sb）、鉛（Pb）、チタン（Ti）、マンガン（Mn）、コバ

ルト（Co）、銅（Cu）、セレン（Se）、ルビジウム（Rb）、モリブデン（Mo）、セシウム（Cs）、

バリウム（Ba）、ランタン（La）、セリウム（Ce）、サマリウム（Sm）、ハフニウム（Hf）、

タングステン（W）、タンタル（Ta）、トリウム（Th）等を ICP-MS により分析する。この

うち、例えば Al は土壌粒子、Fe は鉄鋼工業、V は重油燃焼を主な発生源とする無機元素

（指標元素）として知られており、指標元素の測定値を利用した発生源解析が行われている。 

蛍光 X 線分析法は、X 線を試料に照射した際に放出される元素に固有の蛍光 X 線を測定

し、構成元素を分析する手法である。酸分解などの前処理を必要としない非破壊分析法であ

るため、前処理に伴う測定誤差を低減できることや分析後の試料を別の分析に使用できる

という利点がある。また、前処理に HF を使用する ICP-MS ではケイ素（Si）の分析が出

来ないが蛍光 X 線分析法では可能である。Si は土壌の主成分であるため発生源解析のよい

指標となる。ただし、蛍光 X 線分析法は原子番号の大きい元素の定量性に課題があり、PM2.5

の分析に適した高感度分析装置の普及が進んでいないのが現状である。 

無機元素成分は、発生源から放出される指標物質として、PM2.5の発生源解析に用いられ

ることが多いが、我が国の PM2.5を対象とした発生源毎の成分測定データは少ないため、米
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国環境保護庁が整備した SPECIATE データベース（U. S. EPA, 2019）で公開されている

発生源毎の成分組成情報などを参考にして解析することが多い。 

 

（4）炭素成分 

 炭素成分は、一般大気ではPM2.5質量濃度の 20～40%を占めるPM2.5の主要成分である。

大気中の炭素成分は、OC、EC、炭酸塩炭素（Carbonate Carbon; CC）の 3 種類に区別さ

れる。一般大気中では CC の含有率は非常に小さいので、ここでは OC と EC の分析方法に

ついて述べる。 

 OC は、有機物に含まれる炭素のことで、大気中粒子に含まれる有機物は数百種類あると

いわれる（Turpin et al., 2000）。OC は、発生源から直接排出される一次粒子だけでなく、

大気中で気体の VOCs が凝縮して粒子化して生じる二次粒子も存在する。大気中粒子に含

まれる個々の有機物を分析する場合は、大気中粒子を有機溶媒等に抽出してガスクロマト

グラフや高速液体クロマトグラフなどで分析する方法がとられるが、前述のとおり大気中

粒子に含まれる有機物は数百種類といわれ、未把握の物質も多い。そのため個々の物質を同

定し、定量分析することは非常に困難である。 

EC は、炭化水素が高温で不完全燃焼する際などに生成され、人の目には黒く見えること

から黒色炭素（ブラック・カーボン）とも呼ばれる。EC は、ボイラーやエンジンなどでの

化石燃料の燃焼で生成される。 

大気中粒子の炭素分析では、OC と EC との揮発温度の差を利用して分析する熱分離法が

広く用いられる。熱分離法では、まず分析炉で、ヘリウム（He）雰囲気に置かれたフィル

ター試料から有機炭素を低温度で揮発させる。次に、分析雰囲気に酸素を加え、さらに高温

で加熱することで EC を燃焼させる。揮発又は燃焼して分離された炭素化合物は酸化炉へ

送られ、二酸化マンガン（MnO2）を酸化触媒として二酸化炭素（CO2）へ変換される。そ

の後、CO2はメタン化炉へと送られ、硝酸ニッケル六水和物（Ni(NO3)2・6H2O）を還元触

媒としてメタン（CH4）へ還元される。CH4 は水素炎イオン化検出器（Flame ionization 

detector; FID）で検出される。 

熱分離法では、有機物の加熱の過程で一部の有機物が炭化され EC へと変質し、EC が過

大に（OC が過小に）分析されることが知られている。この EC を補正するため、分析試料

にレーザー光を照射し、その透過光又は反射光強度を連続的にモニタして、レーザー光強度

の変化を使用して OC と EC の分割時間を補正する方法が、熱分離・光学補正法である（Fig. 

2.7）。加熱分解中の OC が炭化して EC が生成され始めると、レーザー光の吸収量が増加

し、反射光強度も透過光強度も減少する。その後、分析雰囲気に酸素が加えられ EC が燃焼
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し始めると、フィルター上の EC 量は減少してレーザー光の吸収が減少し、反射光強度も透

過光強度も増加する。このレーザー光強度が測定開始時の値（初期値）に戻る時点を分割時

間として、分割時間までに発した EC を炭化された OC とみなして、EC から差し引いて

OC に加えて補正する。 

 

 

Fig. 2.7 Schematic diagram of a thermal-optical method for the measurements of EC and 

OC (Takegawa, 2008). 

 

試料を加熱する条件として、米国で利用されてきた IMPROVE（Interagency Monitoring 

of Protected Visual Environments）プロトコルと IMPROVE_A プロトコルがある（Chow 

J. C. et al., 2007）。両プロトコルの条件を Table 2-1 に、IMPROVE_A プロトコルで得ら

れるクロマトグラム例を Fig. 2.8 に示す。これら 2 つのプロトコルによる分析結果は、OC

と EC、全炭素（Total Carbon; TC）ではほとんど違いがみられないが、昇温条件の各段階

で発生するフラクション毎の結果には違いが認められているため、フラクションレベルで

結果を比較する際には注意が必要である。 
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Table 2-1 Temperature plateaus for the IMPROVE and IMPROVE_A protocols. 

Fraction Atmosphere 
Temp (℃) 

IMPROVE IMPROVE_A 

OC1 

He 

120 140 

OC2 250 280 

OC3 450 480 

OC4 550 580 

EC1 

98% He + 2% O2 

550 580 

EC2 700 740 

EC2 800 840 

 

 

Fig. 2.8 Typical chromatogram obtained with IMPROVE_A protocol. 

 

2.1.3 精度管理 

 

 PM2.5の成分測定では、多種多様な成分を分析し、且つそれぞれの分析項目の濃度レベル

が大きく異なっている。一定の精度を保つためには、PM2.5の捕集から分析、定量までの各

過程において精度管理を行う必要がある。ここでは、環境省（2019b）が示す PM2.5成分測

定に関する精度管理項目のうち、筆者が重要と考える項目を概説する。 
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（1）標準作業手順書（SOPs）の作成や操作等の記録 

 試料の捕集や分析に関する方法、精度管理についての標準作業手順書（Standard 

Operating Procedures; SOPs）を作成するとともに、測定操作や精度管理に関する情報を

記録する。SOPs の作成にあたっては、捕集フィルターの準備や取り扱い・保管方法、捕集

装置の操作・校正方法、捕集試料の抽出効率の確認方法、分析装置の測定条件の設定・校正・

操作方法などについて具体的に定め、分析担当者間での周知徹底が求められる。 

測定操作の記録については、試料捕集条件（採取地点や周囲の状況、日時、温度、風向風

速等の詳細な情報）や分析前処理操作の実施状況、標準溶液等の調整状況、分析装置の校正

等に関しての情報などを記録する。精度管理の記録については、検出下限値や定量下限値の

測定結果、分析装置の感度変動、操作ブランク試験、トラベルブランク試験、フィールドブ

ランク試験の結果、二重測定の結果等を記録し、整理・保管しておく必要がある。 

 

（2）検出下限値及び定量下限値 

① 装置検出下限、装置定量下限 

条件設定等により最適化した分析装置において、十分に低い濃度まで測定できることを

確認するために、装置検出下限、装置定量下限を求める。検量線作成時の最低濃度（装置定

量下限付近）の標準溶液について、所定の操作により測定を行い、得られた測定値を濃度の

算出式により大気濃度に換算する。5 回以上測定して、その標準偏差を算出し、その 3 倍を

装置検出下限、10 倍を装置定量下限とする。 

② 方法検出下限、方法定量下限 

フィルターや試薬に由来するブランクや前処理操作中の汚染等による分析操作上の工程

に起因するものである。5 試料以上の操作ブランク試験用の溶液について所定の操作により

測定を行い、得られた測定値を濃度の算出式により大気濃度に換算する。その標準偏差を算

出し、その 3 倍を方法検出下限、10 倍を方法定量下限とする。 

①および②で得られた下限値を比較し、大きい方を検出下限値、定量下限値とする。こう

して求めた検出下限値が、分析項目毎の目標検出下限値以下になるよう一連の分析操作を

管理する。この管理基準を超える場合は、測定方法や条件を再度調整して目標検出下限値以

下となるようにする。Table 2-2 に、環境省（2019b）が定める分析項目毎の目標検出下限

値及び本研究（4.1.2 参照）で得られた検出下限値を示す。本研究の検出下限値は、全ての

分析項目において目標検出下限値を下回っている。 
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Table 2-2 Target detection lower limit, and the detection lower limit in this study. 

 

Target detection

 lower limit

Detection

lower limit

 in this study*

Cl- 0.01 0.0026

NO3
- 0.05 0.0041

SO4
2- 0.05 0.0059

Na
+ 0.01 0.0033

NH4
+ 0.05 0.0017

K+ 0.01 0.0012

Mg2+ 0.006 0.0010

Ca
2+ 0.02 0.0066

OC1 0.03 0.0090

OC2 0.09 0.019

OC3 0.07 0.038

OC4 0.04 0.011

EC1 0.1 0.014

EC2 0.05 0.013

EC3 0.03 0.0055

Na 10 2.0

Al 6 1.8

K 10 2.5

Ca 7 4.0

Sc 0.04 0.0057

Ti 0.7 0.15

V 0.2 0.0078

Cr 0.4 0.16

Mn 0.5 0.029

Fe 10 0.87

Co 0.04 0.0021

Ni 0.2 0.049

Cu 0.4 0.069

Zn 3 0.26

As 0.09 0.0042

Se 0.2 0.0092

Rb 0.03 0.0044

Mo 0.07 0.020

Sb 0.09 0.0053

Cs 0.02 0.00088

Ba 0.3 0.037

La 0.02 0.0011

Ce 0.02 0.0017

Sm 0.03 0.00076

Hf 0.03 0.0052

W 0.05 0.012

Ta 0.02 0.0067

Th 0.02 0.0036

Pb 0.6 0.019

Item

Element

(ng/m3)

* Median of all lower detection limits.

Ion

(μg/m3)

Carbon

(μg/m3)
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（3）分析装置の感度変動の確認 

 試料やブランクの 10 試料ごとに 1 回以上など、定期的に標準溶液等を分析し、検量線

作成時と比べて感度変動が大きい場合に、感度補正や再分析を実施する。感度補正や再分析

を実施する判定基準が分析方法ごとに示されており（環境省, 2019b）、判定基準以内である

ことを確認する。判定基準を満たさない場合、原因を取り除き、検量線を再度作成し、それ

以前の試料の再測定を行う。 

  

（4）操作ブランク試験及びトラベルブランク試験、フィールドブランク試験の実施 

操作ブランク試験は、フィルターの前処理操作、試験液の調製、分析機器への試料の導入

操作等に起因する汚染を確認し、試料の分析に支障のない測定環境を設定するために、試料

の測定に先だって行うものである。一連の測定毎に、5 試料以上の操作ブランク用フィルタ

ーについて所定の操作により各測定対象成分の操作ブランク値を求める。 

トラベルブランク試験は、試料採取準備時から試料分析時までの汚染の有無を確認する

ためのものであり、採取操作以外は試料と全く同様に扱い持ち運んだものを分析し、トラベ

ルブランク値とする。調査地域や調査時期、輸送方法や輸送距離等が同等とみなされる一連

の捕集において、測定数の 10%程度の頻度で実施する。3 試料以上のトラベルブランク用フ

ィルターを、捕集操作以外は捕集用フィルターと全く同様に取り扱う。実験室等で準備した

トラベルブランクフィルターを測定地点へ輸送し、捕集用フィルターの捕集装置への装着

作業中に開封し、装着作業終了後に再び密閉して測定地点で保管する。測定終了時の捕集用

フィルターの回収作業時に再度開封し、回収作業終了後に再度密閉して、捕集用フィルター

とともに実験室へ輸送する。 

フィールドブランク試験は、フィルターを自動的に交換できるような機能を備えた捕集

装置の場合、捕集フィルターが一定期間捕集装置内に放置されることになるため、ガス状成

分の吸着や捕集装置内の汚れ等による汚染を把握するために行う。これも調査地域や調査

時期、輸送方法や輸送距離等が同等とみなされる一連の捕集において、測定数の 10%程度

の頻度で実施する。3 試料以上のフィールドブランク用フィルターを、捕集操作以外は捕集

用フィルターと全く同様に取り扱う。実験室等で準備したフィールドブランク用フィルタ

ーを測定地点へ輸送する。測定地点では、捕集用フィルターとともに自動フィルター交換装

置にセットし、捕集用フィルターと同じ一定期間捕集装置内に放置した後に回収して密閉

する。 
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（5）認証標準物質による精度管理 

 一連の分析操作における信頼性を担保するためには、認証標準物質（Certified Reference 

Material; CRM）を用いた精度確認が有効である。大気中粒子は組成が複雑であり、測定対

象項目が多いため、測定対象の粒子（ここでは PM2.5）と類似の化学組成をもつ標準物質を

用いて、前処理から分析までの一連の操作を行い、分析法の信頼性を検証する。よく用いら

れる大気粒子の標準物質としては、米国国立標準技術研究所（National Institute of 

Standards and Technology; NIST）の認証標準物質（Standard Reference Materials; SRM）

である SRM1648a（Urban Particulate Matter）や SRM1649b（Urban dust）、SRM2783

（Air Particulate on Filter Media）、日本の国立環境研究所（NIES）の環境標準物質であ

る NIES CRM No.28（都市大気粉塵）などがある。 

 

（6）測定結果の妥当性の評価 

 PM2.5の成分測定値を用いて、測定結果の妥当性を評価する手法も有効である。前述のイ

オンバランス（2.1.2 (2)）に加えて、ケミカルマスクロージャー（Chemical Mass Closure; 

CMC）モデルも広く利用されている手法である。CMC モデルは、あらかじめ大気中粒子の

主要成分濃度から質量濃度を統計的に求める関係式を求めておき、測定結果から質量濃度

を推定して、測定された質量濃度の妥当性を検証する。成分測定結果に与える係数は、過去

の分析結果の集積に基づく知見等により決定され、代表的なものにはHarrison et al.（2003）

のモデルと米国環境保護庁によるモデル（U.S.EPA., 1999）で示された係数がある。しか

し、これらは国外の成分測定値から導出された係数であるため、わが国の PM2.5成分組成に

適した係数とはいえない。環境省は、2013 年から 2015 年にかけて国内で実施された PM2.5

成分測定結果から質量濃度の実測値と推定値の関係を統計的に解析し、各係数を求めて公

表している（環境省, 2019b）。環境省が示す PM2.5質量濃度の推定値（M）と各成分濃度の

関係式を式 (2.1) に示す。 

M = 1.586[SO42-] + 1.372[NO3-] + 1.605[nss-Cl-]  

+ 2.5[Na+] + 1.634[OC] + [EC] + [SOIL]    (2.1) 

ここで、[nss-Cl-] = [Cl-]－18.98 [Na+] / 10.56 

[SOIL] = 1.89[Al] + 1.40[Ca] + 1.38[Fe] + 2.14[Si] + 1.67[Ti]（Si 測定値がある場合） 

[SOIL] = 9.19[Al] + 1.40[Ca] + 1.38[Fe] + 1.67[Ti] （Si 測定値がない場合） 

 

質量濃度の実測値と式 (2.1) 式による推定値（M）とを比較することにより、その試料が

測定地点の大気中粒子の代表性を有しているかどうかの判定がある程度可能となる。ただ
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し、PM2.5の成分組成は地域や季節によって異なるため、代表性の判断に留意する必要があ

る。 

 

 

2.2 成分濃度の連続自動測定 

 

前項では、PM2.5 の標準的な手分析の方法（標準測定法）と精度管理について述べたが、

標準測定法で時間分解能を高めるのは容易ではない。そのため、標準測定法で行われる

PM2.5 の成分測定の時間単位は 24 時間が基本である。一方、近年、大気中粒子の捕集と質

量濃度測定、主要成分濃度測定をすべて自動で行える分析装置（自動測定法）の開発が進み、

我が国でも普及が進みつつある。環境省は、PM2.5 モニタリング監視体制の強化を目的に、

毎時間の PM2.5 成分の自動測定装置を 2017 年から全国 10 箇所に設置し、1 時間毎の連続

測定を開始している（環境省, 2017）。本研究では、環境省が設置する自動測定装置と同じ

機種を用いて、1 時間毎の PM2.5主要成分の連続観測を長期間実施した。本項では、用いた

自動測定装置の測定原理と、筆者らが実施した標準測定法との比較結果について述べる。 

 

2.2.1 測定原理 

 

 本研究で用いた PM2.5 成分の自動測定装置は、大気エアロゾル化学成分連続自動分析装

置（紀本電子工業 , Continuous Dichotomous Aerosol Chemical Speciation Analyzer; 

ACSA-14）である（紀本ら, 2013）。 

ACSA-14 は、16.7 L/min の吸引流速で PM10のインレットから大気を吸引し、バーチャ

ルインパクタにより大気粒子を PMf（<2.5 µm）と PMc（2.5～10 µm）に分級してテープ

状のフッ素樹脂フィルターにそれぞれ捕集する。捕集した粒子をベータ線吸収法により質

量濃度を計測するとともに、試料湿度を測定することで PMfから PM2.5（ここでは温度 21.5

±1.5℃、湿度 35±5%の標準測定法の条件で求めた質量濃度）を計算により求める。さら

に、PMfに近赤外線を照射して 870 nm 波長の反射率の減衰を計測することにより OBC を

測定する。 

質量濃度と OBC の測定後に、フッ素樹脂フィルター上のサンプリングスポットを抽出器

に移動させ、50 µmol/L の硫酸アンモニウム水溶液を添加してバイブレータで振動させ、粒

子中の水溶性成分を抽出する。抽出した水溶液を測定セルに送液してレベラーセンサーで
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1.0 mL にメスアップし、キセノンフラッシュランプを光源にマルチチャンネル検出器でス

ペクトルを測定する。あらかじめ測定しておいた抽出液のみのスペクトルとの変化から吸

光度を求め、250 nm 付近の紫外線吸光度から水溶性有機炭素（Water Soluble Organic 

Compounds; WSOC、マレイン酸換算濃度）を測定し、200 nm 付近の紫外線吸光度から硝

酸イオン（NO3-）を測定する。次に、pH 指示薬（ブロモフェノールブルー）を添加して 441 

nm と 591 nm での吸光度を測り、ブランク水の測定値との差から H+濃度の変化量ΔH+を

算出する（長田ら, 2016）。この後、懸濁安定化剤（ポリビニルピロドリン）と塩化バリウ

ム（BaCl2）を加えて硫酸バリウム（BaSO4）を生成させて、比濁法で硫酸イオン（SO42-）

を測定する。ACSA-14 では、はじめに PMc の成分を測定し、次いで PMf の成分を測定す

る。これら一連の分析操作を 1 時間毎に繰り返し、連続的に PMf及び PMcの成分濃度を測

定することが出来る。ACSA-14 の測定項目と測定原理を Table 2-3 に、計測部の構造を Fig. 

2.9 に示す。 

 

Table 2-3 Measurement items and measurement principle of ACSA-14. 

Measuring objects PM
2.5 

and PM
10-2.5

 

Measuring items for PM
2.5

[WET],  PM
2.5

[DRY],  PM
10-2.5

[WET], PM
10

[DRY] 

  Mass concentration 

 

for PM
2.5

[WET], PM
10-2.5

[WET] 

 Acidity (hydrogen ion concentration) 

 Sulfate ion concentration 

 Nitrate ion concentration 

 WSOC (Water Soluble Organic Compounds) 

for PM
2.5

[WET] 

 OBC (Optically measured Black Carbon) 

Measuring principle   

 PM concentration Beta-ray attenuation method 

 Acidity Absorptiometry by pH indicator 

 Sulfate ion Turbidimetry 

 Nitrate ion UV spectrophotometric method 

 WSOC UV spectrophotometric method 

 OBC NIR light scattering method 
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Fig. 2.9 Measurement unit structure of ACSA-14 (KIMOTO ELECTRIC CO.,LTD.) 
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2.2.2 自動測定法と標準測定法との比較 

 

長田ら（2016）は、ACSA-12（ACSA-14 の先行機種）とデニューダー・フィルター法と

の比較検討の結果、SO42-と NO3-、H+、それぞれで良好な対応関係がみられたと報告してい

るが、ACSA の性能を評価した報告は限られている。そのため、本研究においても標準測定

法（フィルター法）による観測結果との比較を行った。比較観測用の PM2.5試料は、PM2.5

ローボリウムエアーサンプラー（Thermo 社 Partisol Plus 2025）2 台を ACSA-14 に隣接

させ、16.7 L/min で PTFE フィルター（Whatman 社 7592-104, 46.2 ㎜ φ）及び石英繊維

フィルター（Pall 社 2500QAT-UP, 47 ㎜ φ）に捕集した。石英繊維フィルターは、使用前

に 350 ℃で 1 時間加熱した。PTFE フィルターにより PM2.5質量濃度及び WSOC、pH を

測定し、石英繊維フィルターにより水溶性イオン成分及び元素状炭素（EC）を測定した。

PM2.5質量濃度及び WSOC、水溶性イオン成分、EC の測定は、環境省の PM2.5成分測定マ

ニュアルに従った（環境省, 2019b）。pH は、PTFE フィルターの半量を 15 mL 遠沈管に入

れ、超純水 2 ml または 3 ml を加えて 10 分間超音波抽出し、抽出溶液をディスポーザブル

フィルター（ADVANTEC 社 DISMIC-13HP, 孔径 0.2 μm）でろ過した後、pH メーター

（堀場社 F-52）とガラス電極（堀場社マイクロ ToupH 電極, 9618S-10D）で測定した。試

料採取は、2014 年度の秋季と冬季、2015 年度と 2016 年度の各季節に、10 時～翌 10 時ま

での 24 時間単位で約 2 週間ずつ行った。採取試料のうち、PM2.5質量濃度と水溶性イオン

成分、EC は全期間を対象に、WSOC と pH は 2016 年度を対象に測定した。 

Fig. 2.10 に、ACSA-14 とフィルター法で得られた観測結果の散布図を示した。ACSA-14

のデータは、フィルター法による試料採取時間に合わせて 24 時間分を平均した。データ数

（n）及び回帰式、決定係数（R2）を図中に示している。全項目において、両者の対応関係

は概ね良好であったが、PM2.5質量濃度、OBC、NO3-、WSOC、SO42-ではフィルター法に

比べて ACSA-14 が低値を示す（回帰式の傾きが 1 より小さい）傾向があり、H+は ACSA-

14が高値を示す傾向があった。ACSA-14とフィルター法とでは、サンプリング間隔やPM2.5

の分級方法、各項目の測定方法等が異なっている。ACSA-14 の NO3-については、長田ら 

（2016）が指摘するようにサンプリング中の揮発や WSOC の干渉も考えられる。また、

WSOC はマレイン酸相当の炭素量として出力されており、通常の WSOC 測定法での値付

けとは異なる。そのため、フィルター法との比較には注意が必要と考えられるが、両者は良

好な対応関係を示したことから、濃度変動の傾向は十分把握出来ると考えられる。 
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Fig. 2.10 Scatter plots between data from ACSA-14 and standard filter method for (a) 

mass concentration, (b) OBC (vs. EC), (c) NO3-, (d) WSOC, (e) SO42-, and (f) H+ in PM2.5. 
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2.3 レセプターモデルによる発生源解析 

 

レセプターモデルとは、観測点で得られた大気中粒子の成分濃度に対し、化学的な特徴を

基にして、種々の発生源からの寄与や影響を推定する方法のことである。前述（1.3）のと

おり、レセプターモデルで一般的に広く用いられているのは、CMB 法と PMF 法である。

CMB 法は対象地域の発生源プロファイルから（発生源から排出される粒子の化学成分組成

データ）を利用して 1組の大気観測データから発生源の起源解析を行うことが可能である。

一方、PMF 法は多数の大気観測データを統計的に処理することで、主要な発生源（因子）

の数とその発生源プロファイル、寄与濃度を推算することが出来る。CMB 法では観測地域

に応じた発生源情報が不可欠であるが、PMF 法では発生源因子に関する情報が得られてい

ない場合でも、多数の大気観測データセットがあれば解析が可能である。PM2.5は二次粒子

の割合が高く、発生源に関する情報には不明な点が多いため、CMB 法よりも PMF 法が適

していると考えられる。従って、本研究ではPMF法を適用してPM2.5の発生源解析を行う。

なお、PMF モデルには、米国環境保護庁が公開する EPA-PMF5.0（Norris et al., 2014）を用

いる。 

 

2.3.1 PMF モデルの概要 

 

PMF 法は、式 (2.2) に基づき、サンプルデータセットを因子寄与と因子プロファイルの

2 つのマトリックスに分解する多変量解析の一種である（Paatero and Tapper, 1994）。 

𝑥𝑖𝑗 = ∑ 𝑔𝑖𝑘𝑓𝑘𝑗 + 𝑒𝑖𝑗

𝑝

𝑘=1

                      (2.2) 

 

ここで、𝑥𝑖𝑗は観測点における試料𝑖(𝑖 = 1, … , 𝑛)中の成分𝑗(𝑗 = 1, … , 𝑚)の観測濃度（µg/m3）、

𝑔𝑖𝑘は試料𝑖対する因子𝑘(𝑘 = 1, … , 𝑝)の相対寄与（単位なし）、𝑓𝑘𝑗は因子𝑘のプロファイルにお

ける成分𝑗の濃度（µg/m3）、𝑒𝑖𝑗は試料𝑖中の成分𝑗の観測値とモデル化された計算値の残差を

表す。 

 PMF モデルでは、因子の数𝑝及び発生源種の因子プロファイル𝑓𝑘𝑗、各サンプルに対する

発生源の因子寄与𝑔𝑖𝑘を同定することを目的とする。解析者はモデルに𝑝を与え、式 (2.3) で

導出される𝑄を最小化させる因子寄与𝑔𝑖𝑘と因子プロファイル𝑓𝑘𝑗を導出する。 
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𝑄 = ∑  

𝑛

𝑖=1

∑ (
𝑒𝑖𝑗

𝑢𝑖𝑗
)

2𝑚

𝑗=1

                            (2.3) 

                    

ここで、𝑢𝑖𝑗は観測点における試料𝑖中の成分𝑗の測定に伴う不確かさ、𝑒𝑖𝑗/𝑢𝑖𝑗はスケール化残差

を表す。スケール化残差はモデル解の適合度の確認等に利用される。 

結果は負の発生源寄与が出ないように制約されている。また、PMF モデルでは、成分ご

とに重みづけされたデータを使うことが出来る（詳細は後述する）。これは、測定値の信頼

度に応じでデータの影響を調整できることを意味している。例えば、検出下限値の低いデー

タは、検出下限値のより大きなデータよりも解への影響が少なくなるように不確かさを調

整してモデルでの影響を抑えることが出来る。 

 

2.3.2 モデルへ投入するデータセットの作成 

 

 PMF モデルには、2 種類のデータセットを用いる。一つは、観測地点において長期間ま

たは多地点で実施された成分濃度データセット（𝑥𝑖𝑗マトリックス）、もう一つは、成分濃度

個々の誤差を定めた不確かさデータセット（𝑢𝑖𝑗マトリックス）又はそれを計算するためのパ

ラメータである。 

 

（1）成分濃度データセット 

 通常、観測したデータセット（𝑥𝑖𝑗マトリックス）には、欠測値、検出下限値以下の分析値、

突発的な外れ値等が含まれるため、PMF 解析に用いる前にこれらを適切に処理する必要が

ある（飯島, 2011）。 

 欠測値については 3 通りの処理が考えられる。1 つ目は、欠測となった成分が存在するサ

ンプルを除外する方法で、同一試料で複数の成分が欠測となった場合によく採用される。2

つ目は、欠測値が存在する成分を除外する方法で、特に欠測率が高い成分はモデルの適合度

を低下させるため除外する。3 つ目は、欠測値を各成分濃度の中央値等の統計値で置換する

方法で、前述の方法によらない場合に採用する。ただし、中央値等へ置換したデータがモデ

ル解に大きな影響を与えないよう、重みを低減する必要がある（Polissar et al., 1998; Song 

et al., 2001）。 

 検出下限値以下の分析値は、下限値の 1／2 値で置換する方法がよく採用されている

（Polissar et al., 1998）。この場合も置換したデータの重みを低減する必要がある。 

 突発的な外れ値は、PMF では再現できない場合が多いため、外れ値を含む成分が物理的
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に意味をなさない因子として分離される恐れがある。各成分の濃度分布を確認し、通常の濃

度範囲を大きく逸脱しているようなデータは解析から除外するなど取り扱いを検討する必

要がある。異常値の検出には前述の CMC モデルも有用である（Harrison et al., 2003）。一

般的に、コンタミネーションが疑われるサンプルや花火等の非日常的な発生源の影響がみ

られるサンプルは除外の対象となるが、黄砂や煙霧、野焼きなど、大気粒子の質量濃度に大

きく寄与する現象は解析の対象にすべきである（飯島, 2011）。 

 この他に、異なる分析法で得られた重複する測定値（Na+と Na、Ca2+と Ca など）は、

二重評価を避けるため、例えば精度の低い分析法で得たデータを除外する方法がとられる

（Maykut et a., 2003; Kim et a., 2004）。 

 

（2）不確かさデータセット 

PMF モデルでは、モデルに投入する個々の観測値に対して不確かさを定めたデータセッ

ト（𝑢𝑖𝑗マトリックス）が必要である。個々の観測値に対して不確かさが評価されていない場

合は、適当な方法で𝑢𝑖𝑗を見積もる必要がある。EPA-PMF5.0 では、各成分の手法検出下限

値（𝑀𝐷𝐿𝑗）と誤差フラクション（𝑬𝑟𝑟𝑜𝑟 𝐹𝑟𝑎𝑐.𝑗）から観測濃度𝑥𝑖𝑗に応じて式(2.4)または式(2.5) 

により𝑢𝑖𝑗を見積もることが出来る（Polissar et al., 1998）。観測値が下限値と同じかそれ以

下の場合は式 (2.4) 、観測値が下限値よりも大きければ式 (2.5) を用いる。 

𝑢𝑖𝑗 =
5

6
× 𝑀𝐷𝐿𝑗                                                         (2.4) 

𝑢𝑖𝑗 = √(𝐸𝑟𝑟𝑜𝑟 𝐹𝑟𝑎𝑐.𝑗× 𝑥𝑖𝑗)
2

+ 𝑀𝐷𝐿𝑗
2                                                 (2.5) 

 

ここで、𝑬𝑟𝑟𝑜𝑟 𝐹𝑟𝑎𝑐.𝑗は分析値に対する不確かさの割合で、各成分分析における相対標準偏

差を用いることが多い。 

 

2.3.3 観測値の重みの調整 

 

 前述のとおり、欠測値を中央値で置き換えた場合や、検出下限値以下の分析値を下限値の

1／2 値で置き換えたような場合には、これらのデータの不確かさが大きくなる場合がある

ことから、観測値の重みを調整し、モデル解への影響を小さくする必要がある。EPA-

PMF5.0 では、これらの観測値の不確かさが 4 倍になるように調整される。また、EPA-

PMF5.0 では、成分ごとに重みを調整するために、”Strong”、”Weak”、”Bad”の 3 つの分類
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に分けて重み付けすることが出来る。Strong は重みを付与せず、Weak は不確かさを 3 倍

にし、Bad は解析から除外される。これらの分類は、欠測値や検出下限値以下の分析値の割

合、サンプリングや分析法における問題点、成分の反応性や揮発性等を考慮して決定される。

この点については Reff et al.（2007）により詳細に議論されている。データセットに関する

情報があまりない場合には、signal-to-noise (S/N) 比が利用されることが多い（Paatero et 

al., 2003）。EPA-PMF5.0 では、S/N 比を式 (2.6) 及び (2.7) 、(2.8) により算出する。 

𝑑𝑖𝑗 =  (
𝑥𝑖𝑗 − 𝑢𝑖𝑗

𝑢𝑖𝑗
)  (𝑥𝑖𝑗 > 𝑢𝑖𝑗)              (2.6) 

𝑑𝑖𝑗 = 0                       (𝑥𝑖𝑗 ≤ 𝑢𝑖𝑗)                     (2.7) 

(
𝑆

𝑁
)

𝑗
=

1

𝑛
∑ 𝑑𝑖𝑗

𝑛

𝑗=1

                                                                                        (2.8) 

 

ここで、𝑥𝑖𝑗は試料𝑖中成分𝑗の観測値、𝑢𝑖𝑗は観測値𝑥𝑖𝑗の不確かさを表す。 

Norris et al.（2014）は、S/N 比から各成分の観測値の重み付けをする方法として、S/N

比が 0.5 以下であれば Bad（解析から除外）、0.5 から 1 であれば Weak（不確かさを 3 倍

に調整）、1 を超えていれば Strong（不確かさの変更はなし）を提案している。 

なお、EPA-PMF5.0 では、サンプリングや試料の前処理等に伴う不確かさは、モデル全

体に係る不確かさ（Extra Modeling Uncertainty）として別途付与できるが、モデルに必要

以上の不確かさを与えると解の信頼性を損ねる可能性があるため、慎重に判断する必要が

ある。 

 

2.3.4 因子（発生源）数の決定 

 

 観測値に寄与する因子数（発生源数）𝑝の決定は、解析者の主観が介入する余地が大きい

ことから、慎重に検討する必要がある。はじめに、適当な𝑝を与えて PMF モデルの予備的

な計算を行う。任意の計算開始位置（Seed Number）から複数回（EPA-PMF5.0 では 20 回

程度を推奨）の繰り返し計算を行う。計算が収束する因子数𝑝を探索することが第一となる

が、収束しても、出力された𝑄の繰り返し毎の値が大きく分散するような場合は、不安定な

（堅牢でない）モデル解であるため、入力データや不確実性データ等の再検証が必要である。 

 式 (2.3) で算出される𝑄は、PMF モデルに投入した全観測値により計算される値で𝑄(𝑡𝑟𝑢𝑒)

と呼ばれる。EPA-PMF5.0 では、式(2.3)で算出されるスケール化残差（𝑒𝑖𝑗/𝑢𝑖𝑗）が 4 以上の

試料を除外して算出される𝑄(𝑟𝑜𝑏𝑢𝑠𝑡)も同時に算出される。𝑄(𝑟𝑜𝑏𝑢𝑠𝑡)と𝑄(𝑡𝑟𝑢𝑒)とを比較し、大きく
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乖離している場合は、スケール化残差の大きいデータの影響を強く受けていることを意味

し、設定した因子数𝑝では外れ値が再現できていないと考えられる。この場合、因子数𝑝を変

更するか、外れ値（異常値）の取り扱いを見直す必要がある。𝑄の分散が小さく、且つ𝑄(𝑟𝑜𝑏𝑢𝑠𝑡)

≒𝑄(𝑡𝑟𝑢𝑒) となる因子数𝑝を決定する必要がある。これらの予備計算を踏まえ、因子数にある

程度のあたりをつける。 

 

2.3.5 解の適合度と妥当性評価 

 

 次に、出力されるパラメータを確認し、解の適合度と妥当性を評価する。 

 

（1）適合度の評価 

EPA-PMF5.0 では、解の適合度を評価するためのツールとして、残差分析、実測値と予

測値の散布図、実測値と予測値の時系列図等を視覚的に確認することが出来る。 

残差分析は、モデル解が各成分に対してどの程度合致しているか判断するために有用で

ある。式 (2.3)で算出される各成分のスケール化残差（𝑒𝑖𝑗/𝑢𝑖𝑗）のヒストグラム及び

Kolmogorov-Smirnoff 検定の統計量から、分布の正規性を確認する。正規分布していない

場合はモデル解が適合していない可能性が高いので、観測値の重み付けを再調整する必要

がある。正規分布している場合は、𝑒𝑖𝑗/𝑢𝑖𝑗の 99%が±3 の範囲に分布することが期待されるの

で、±3 を超過して分布している成分は、不確かさが過大に設定されている可能性がある。

この場合は、不確かさデータセット及び重み付けの妥当性を確認する（Kim et al., 2003）。 

 実測値（入力データ）と予測値（モデル解の計算結果）との比較は、モデルが各成分に適

合しているかを判断するのに有効である。実測値と予測値が乖離しているような成分は、重

み付けを下げる（不確実性を付与する）か、データをモデルから除外するべきである。EPA-

PMF5.0 では、実測値と予測値の散布図と、統計的パラメータ（決定係数(R2)、切片、切片

標準誤差、傾き、傾き標準誤差、標準誤差）、時系列図を確認できる。再現性の低い成分は、

観測値の重み付けを調整する、もしくは観測値マトリックスに異常値が残っていないか確

認し、モデルで再現できない成分や試料を除外する等の検討を踏まえたうえで再解析する

必要がある。 

また、各成分及び各試料の𝑄/𝑄(𝑒𝑥𝑝𝑒𝑐𝑡𝑒𝑑)も残差の理解に有用である。𝑄(𝑒𝑥𝑝𝑒𝑐𝑡𝑒𝑑) は式 (2.9) で

算出される𝑄の期待値である。 

𝑄(𝑒𝑥𝑝𝑒𝑐𝑡𝑒𝑑) = 𝑛𝑚 − 𝑝(𝑛 + 𝑚)                 (2.9) 
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ここで、𝑛は試料数を、𝑚は成分数を表す。 

 各成分での𝑄/𝑄(𝑒𝑥𝑝𝑒𝑐𝑡𝑒𝑑)は、各成分での残差の二乗の合計を、strong 成分で割られた全ての

𝑄(𝑒𝑥𝑝𝑒𝑐𝑡𝑒𝑑)で除された値で、各試料での𝑄/𝑄(𝑒𝑥𝑝𝑒𝑐𝑡𝑒𝑑)は、全成分での残差の二乗の合計を成分数

で除された値で、どの試料や成分がモデル適合していないか（2 以上の値）を見ることが出

来る。 

 

（2）妥当性の評価 

 EPA-PMF5.0 では、最適と考えられる因子数𝑝で得られたモデル解（Base run）の妥当性

を評価するために、3 つの誤差評価ツールが組み込まれている（Pattero et al., 2014; Brown 

et al., 2015）。 

①  Bootstrap （BS） 

 BS 法は、主に観測データセットの適合度（特定の観測値がモデル解に過度の影響を与え

ていないかどうか）を評価することが出来る。EPA-PMF5.0 では、観測値マトリックスか

ら重複しないデータブロックをランダムに選択して観測値データセットと同じ大きさのデ

ータセットを構築し、このデータセットを用いて因子数𝑝で PMF モデルを実行（Bootstrap 

run）する。次に、Bootstrap run で得られた因子（BS 因子）と Base run で得られた元の

因子との相関を確認し、両者の関連度合いを評価する（相関係数 0.6 以上で関連ありと判

定）。全ての BS 因子が対応する元の因子と関連付けられることが望ましいが、100 回の

Bootstrap run で、各 BS 因子の 80%（80 回）以上が元の因子と関連付けられていた場合、

因子数𝑝は適切であると解釈できる（Norris et al., 2014）。 

②  Displacement （DISP） 

 DISP 法は、PMF での回転の曖昧さ（因子交換の有無）を評価することが出来る。元の

因子の成分濃度を変化させ、𝑄値が最小と（𝑄𝑚𝑜𝑑_𝑚𝑖𝑛）となるモデル解を導出する。ただし、

新たなモデル解は Base run での𝑄値（𝑄𝑏𝑎𝑠𝑒）と𝑄𝑚𝑜𝑑_𝑚𝑖𝑛との差𝑑𝑄 (𝑄𝑏𝑎𝑠𝑒－𝑄𝑚𝑜𝑑_𝑚𝑖𝑛)が𝑑𝑄𝑚𝑎𝑥

よりも小さい必要がある。EPA-PMF5.0 では𝑑𝑄𝑚𝑎𝑥は 4、8、15、25 に指定され、各𝑑𝑄𝑚𝑎𝑥

値で実行された DISP の結果から、因子交換の有無を確認する。最小の𝑑𝑄𝑚𝑎𝑥値で因子交換

が見られた場合は、因子数𝑝や観測値マトリックスを再検証する。 

③ Bootstrap with Displacement（BS-DISP） 

 BS-DISP 法は、BS 法で得られた各解に対して DISP 法を適用し、両者の誤差を総合的に

評価する。 

 

 ここまでに示した計算の実行から解の適合度評価、妥当性評価を含め、PMF の解析フロ
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ーを Fig. 2.11 に示す。PMF では、これらの解析フローを探索的に繰り返し実行すること

で、統計的に最適な因子数𝑝を決定するが、ここで決定された因子数𝑝は「統計的に最適な𝑝」

に過ぎない。分離された因子のプロファイル（𝑓𝑘𝑗マトリックス）を確認し、それぞれの因子

が物理的に意味をなすものか検証する必要がある。 

 

Fig. 2.11 Commonly used steps and work flow for PMF analysis of ambient PM species 

data according to the literatures. The underlined parts are those not mentioned as major 

methods or items in the EPA-PMF manual （豊永ら, 2019）.  
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2.3.6 因子の解釈と発生源寄与率の推計 

 

最終的に得られた𝑔𝑖𝑗及び𝑓𝑘𝑗マトリックスから、発生源の解釈と寄与推計を行うが、この

過程は解析者の主観が介入しやすいため、発生源解釈の根拠を明確にすることが望ましい

（Reff et al., 2007）。 

まず、𝑓𝑘𝑗マトリックスを確認して、指標成分となる成分から発生源を推定する。発生源の

成分組成に関する情報は、米国環境保護庁が整備した SPECIATE データベース（U.S. EPA, 

2019）等の公開されている情報や、PMF モデルを用いた先行研究で得られた𝑓𝑘𝑗マトリック

スを参考に、類似性を確認する（Nakatsubo et al., 2014）。また、𝑓𝑘𝑗マトリックスの成分比

を発生源毎の成分比と比較する方法も有効である（豊永ら, 2019）。 

次に、𝑔𝑖𝑗マトリックスから因子ごとの相対寄与の変化を確認する。季節変化や日変化が、

推定される発生源の変化に合致している（例えば農作業に伴うバイオマス燃焼であれば秋・

冬に寄与が高くなる、道路交通であれば週末よりも平日に高くなる）かどうかを確認し、妥

当性を検証する。さらに、気象観測データや、大気常時監視局での観測データとの関係性を

調べる方法も有用である。これらの観点から、モデル解で得られた因子と発生源の関係が合

理的に説明できない場合は、因子数𝑝を見直す作業が必要となる。 

各因子が発生源を合理的に説明できるようになれば、式 (2.10) により試料𝑖に対する因子

𝑘の寄与濃度𝑎𝑖𝑘を求めることが出来る。 

𝑎𝑖𝑘 = ∑ 𝑔𝑖𝑘𝑓𝑘𝑗

𝑚

𝑗=1

                       (2.10) 

  

なお、得られたモデル解において、ひとつの因子に複数の発生源が混在している場合もあ

る（Iijima et al., 2008; Nakatsubo et al., 2014）。これは、異なる発生源に由来する成分で

あっても、観測された濃度変動パターンが両者で類似していると、PMF モデルではそれら

を統計的に区別できないことに起因する。因子の混在を解決するためには、多地点での観測

を行う、観測時間の分解能を上げる（Dall'Osto et al., 2013）、指標成分となる物質の測定

を行う（環境省, 2017b）等の工夫が必要である。 
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2.4 気象解析による発生源位置の推定 

 

大気汚染物質の発生源位置に関する情報は、具体的な削減対策に有効なだけでなく、PMF

解析で得られた因子の解釈にも有効に活用できる。発生源から放出された PM2.5 等の大気

汚染物質は、物理・化学的動態変化を伴いながら空気塊とともに輸送・拡散され観測点へ到

達する。従って、観測地点における風向又は到達した空気塊の輸送経路と発生源（因子）寄

与の関係を解析することで、大気汚染物質の発生源位置に関する手掛かりが得られること

が期待される 

本項では、大気汚染物質の発生源位置を調べるために広く活用され、本研究でも用いた気

象解析手法について概説する。 

 

2.4.1 CPF 及び CBPF 解析 

 

 発生源位置の推定に一般的に使用される手法として、風向と汚染物質（又は因子寄与）濃

度を用いた条件付き確率関数である Conditional Probability Function（CPF）が広く利用

されている。CPF は、主要な発生源に関する方向の情報を調べるための非常にシンプルな

手法である（Ashbaugh et al., 1985; Kim and Hopke, 2004; Vedantham et al., 2013）。CPF

では、式 (2.11) により、特定の風向で発生源因子の寄与濃度が指定した閾値よりも高くな

る確率𝐶𝑃𝐹Δθを求める。 

𝐶𝑃𝐹∆𝜃 =
𝑚∆𝜃|𝑐>𝑥

𝑛∆𝜃
                        (2.11) 

 

ここで、𝑚Δθは因子寄与濃度𝐶が指定した閾値𝑥を超えた時の風向 θ の数を、𝑛Δθは風向 θ の

総数を表す。閾値には、例えば 75 パーセンタイル値や 90 パーセンタイル値等が使用され

ることが多い。 

 CPF による解析結果の報告例は多い。例えば Bae et al.（2011）は、ニューヨークで観測

された PM2.5、OC、EC、O3等の大気汚染物質濃度に CPF を適用して発生源位置を推定し、

O3の CPF プロットは明確な方向性を示さなかったのに対して、PM2.5、OC、EC 等は特定

の風向の影響を受けたと報告した。また、山神ら（2013）は、名古屋市内の多地点で得られ

た PM2.5 成分測定結果に PMF を適用して因子寄与濃度を求めた後、因子寄与濃度に CPF

を適用して発生源位置の推定を行い、地域的な発生源の CPF プロットは、観測地点周辺の
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発生源位置を矛盾なく説明できたと報告している。 

 一方、Conditional Bivariate Probability Function （CBPF）は、CPF に風速を第 3 の

変数として与える条件付き二変量確率関数である（Uria-Tellaetxe and Carslaw, 2014）。観

測された大気汚染物質濃度や因子寄与濃度を、風向だけでなく風向と風速とで定義される

範囲に割り当てる方法で、特定の風向と風速の範囲で発生源因子の寄与濃度が指定した閾

値よりも高くなる確率𝐶B𝑃𝐹Δθ,Δ𝑢を式 (2.12) で求める。 

𝐶𝐵𝑃𝐹∆𝜃,Δ𝒰 =
𝑚∆𝜃,Δ𝒰|𝑐>𝑥

𝑛∆𝜃,Δ𝒰
                      (2.12) 

 

ここで、𝑚Δθ, Δ𝑢は因子寄与濃度𝐶が指定した閾値𝑥を超えた時の風向 θ、風速𝑢の数を、𝑛Δθ, Δ𝑢

は風向 θ、風速𝑢の総数を表す。 

CBPF プロットは、二変量の極座標プロットで作成される（Uria-Tellaetxe and Carslaw, 

2014）。風速を第 3 の変量にすることで、例えば空港由来発生源やストリートキャニオンで

の拡散の影響を明らかにした事例が報告されている（Carslaw et al., 2006; Tomlin et al., 

2009; Carslaw and Ropkins, 2012）。なお、本研究で行った CPF 及び CBPF 解析は、オー

プンソースソフトウェア「R」 のパッケージ”openair”（Carslaw et al., 2012, 2013）によ

り実施した。 

 

2.4.2 流跡線解析とその応用 

 

（1）流跡線解析の概要と流跡線の作成 

 流跡線解析とは、観測地点を任意の時刻に通過する空気塊が移動する経路を、風速や気温

などの気象データをもとに時間軸に沿って算出する手法である。時間軸を遡って計算する

ことを後方流跡線解析、時間を進めて計算することを前方流跡線解析という。 

 流跡線モデルとして広く利用されているモデルは、米国海洋大気庁（National Oceanic 

and Atmospheric Administration; NOAA）が開発した Hybrid Single Particle Lagrangian 

Integrated Trajectory （HYSPLIT）モデルである（Draxler et al., 1998; Stein et al., 2015）。

HYSPLIT モデルの流跡線作成原理は、空気塊位置の時間に関する積分に基づいている。

HYSPLIT モデルの流跡線作成には、風の三次元速度ベクトルを用いる。大気中の空気塊の

輸送は、初期位置𝑃(𝑡)及び最初の推測位置𝑃’(𝑡+Δ𝑡)での三次元速度ベクトルの平均から計算

される。速度ベクトルは、空間と時間の両方で線形補間され、最初の推測位置は式 (2.13) 

で求められる。 
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𝑃′(𝑡+∆𝑡) = 𝑃(𝑡) + 𝑉(𝑃𝑡)∆𝑡                      (2.13) 

 

二番目の推測位置は式 (2.14) で求められる。 

𝑃(𝑡) + 𝑉(𝑃′,𝑡+∆𝑡)∆𝑡                        (2.14) 

 

最終的な位置は式 (2.15) で求めることが出来る。 

𝑃(𝑡+∆𝑡) = 𝑃(𝑡) + 0.5 [𝑉(𝑃𝑡) + 𝑉(𝑃′𝑡+∆𝑡)]∆𝑡              (2.15) 

 

 HYSPLIT モデルによる空気塊位置の推定方法の模式図を Fig. 2.12 に示す。このように

して得られた空気塊の軌跡を統合することで流跡線を作成する。 

 

 

Fig. 2.12 Principle of air mass position estimation by HYSPLIT model (Cohen and 

Crawford, 2018). 

 

（2）流跡線モデル 

 流跡線を作成するためのモデル（鉛直運動）は、①等温位面法（isentropic）、②等圧面

法（isobaric）、③三次元法（Model vertical velocity）の 3 種がよく用いられる。①等温

位面法は、大気が同じ温位を保って移動すると仮定して算出する方法、②等圧面法は、大

気が同じ気圧面の上を移動すると仮定して空気塊の移動を算出する方法、③三次元法は、
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空気塊が周囲の風のみによって移動すると仮定し、モデルで計算された緯度・経度方向の

風速の水平成分と垂直成分を用いて空気塊を移動させる方法である。近年は気象データの

精度や分解能が向上したため、三次元法がより正確な流跡線を得られるとされている

（Stohl and Seibert, 1998）。前述のとおり、HYSPLIT モデルでは三次元法が主要な流跡

線モデルとして採用されているが、等温位面法と等圧面法の選択も可能である。 

 

 （3）気象データ 

 流跡線計算には再解析データや客観解析データなどの気象格子点データを使用する。こ

れらは、不規則且つまばらに分布した観測データから、規則的な格子点上での大気の状態

を与えるものである（村尾, 2011）。気象観測地点の分布は陸上に偏っているため、地上や

高層での観測結果、衛星観測結果とモデルによる予報値を組み合わせて再解析データが作

成される。各国の気象機関が作成している再解析データが公開されており、HYSPLIT モ

デルでは、米国国立予測センター（National Centers for Environmental Prediction; 

NCEP）が開発する Global Data Assimilation System（GDAS）データや NCEP/NCAR

（National Center for Atmospheric Research）再解析データなどが利用可能である。

NCEP/GDAS データは、6 時間間隔の解析値に気象モデルによる 3 時間予報値を加えた 3

時間間隔の水平解像度 1°又は 0.5°の全球データであるのに対し、NCEP/NCAR データ

は 6 時間間隔の水平解像度 2.5°の全球データである。用いる気象データにより流跡線解

析結果が大きく異なることが知られており（Pickering et al., 1994; Murao et al.,1997）、

時間・空間分解能が高いほど、より確からしい流跡線が得られると考えられている（Stohl 

et al., 1995）。 

 

（4）流跡線の計算条件設定 

 流跡線作成にあたっては、いくつかの計算条件設定が必要となるが、特に、流跡線の出

発高度と計算時間の設定が重要である。 

地上での観測結果に対して流跡線を作成する場合に、出発高度を観測地点の地上付近に

設定すると、作成された流跡線の信頼性が大きく損なわれる。大気境界層内では、大気の

機械的な乱れ（地表面の祖度に起因）や熱的な乱れ（日射による対流に起因）の影響を受

けてよく混合され、気塊の概念が成り立たない（村尾, 2011）。そのため、出発高度は境界

層の上端である 850hPa（1300m 程度）以上に設定する必要がある。 

また、現実的な大気では理想的な空気塊は一定時間しか維持されない。実際には、移動

の中でゆがめられ、乱流や対流、降水の影響を受けて気塊の形を失う。そのため流跡線は
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限られた期間についてのみ移動経路を正しく表示できると考えられる。Stohl et al. 

（2001） は、流跡線 1 本あたりの誤差は、気象観測が密に行われている北半球でも移動

距離のおよそ 20%の平均誤差があると報告しており、通常 3 日～5 日が計算時間の限界と

言われている。また、対象とする汚染物質の大気中での寿命も考慮する必要があり、それ

を超える計算時間は相応しくない（村尾, 2011）。 

 

（5）流跡線解析の応用 

 流跡線解析は、空気塊の移動経路を推定することで汚染物質の発生源位置に関する情報

を得る手段として有用であるが、前述のとおり流跡線 1 本あたりの誤差が大きい。近年、

計算機の性能が著しく向上し、流跡線の計算に要する時間も大幅に短縮されたことから、

大量の流跡線を作成してそれらを統計的に解析する方法が提案されている。 

 

①  クラスター解析 

 多変量解析の一種であるクラスター解析は、流跡線のグルーピングにも適用可能である

（Wang et al., 2009）。クラスタリング手法には、角度距離とユークリッド距離の 2 つの

方法がある。ユークリッド距離は、緯度と経度の位置を 2 本の流跡線の距離の変数として

定義するが、2 本の流跡線が同じ経路で速度が異なる場合、それらは異なるグループに分

類されてしまう。そのため流跡線のクラスター解析には、余弦定理を使用した角度距離法

が適用される（Sirois and Bottenheim, 1995）。角度距離は、式 (2.16) ～式 (2.19) で求

められる。 

𝑑12 =
1

𝑛
∑ cos−1 (0.5

(𝐴𝑖 + 𝐵𝑖 + 𝐶𝑖)

√𝐴𝑖𝐵𝑖

)

∞𝑛

𝑖=1

            (2.16) 

𝐴𝑖 = (𝑋1(𝑖) − 𝑋0)2 + (𝑌1(𝑖) − 𝑌0)2                (2.17) 

𝐵𝑖 = (𝑋2(𝑖) − 𝑋0)2 + (𝑌2(𝑖) − 𝑌0)2                (2.18) 

𝐶𝑖 = (𝑋2(𝑖) − 𝑋1(𝑖))2 + (𝑌2(𝑖) − 𝑌1(𝑖))2                (2.19) 

 

 ここで、𝑑12は 2 本の後方流跡線における遡及𝑖時間の座標と観測点の座標の 3 点で形成

される角度を余弦定理により求めて平均した角度であり、0 から𝜋までの値をとる。観測点

の座標は(𝑋0, 𝑌0)で表される。流跡線 1 と 2 の𝑖時間前の座標は、それぞれ(𝑋1 (－𝑖), 𝑌1 (－

𝑖))、(𝑋2 (－𝑖), 𝑌2 (－𝑖))で表される。クラスターの数は、クラスター間の空間分散の合計
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（Total spatial variation ; TSV）の変化率を参考に決定する。TSV が大きく増加する直前

のクラスター数が適当とされる。 

 

② Potential Source Contribution Function（PSCF） 

 流跡線の計算領域を適当なグリッドに分割し、多数の後方流跡線の𝛥T（通常は 1 時間）

ごとの位置（エンドポイント）をグリッド別に集計することで、式 (2.20) により潜在的

発生源寄与関数（Potential Source Contribution Function ; PSCF）を求めることが出来

る（Zeng and Hopke, 1989）。 

𝑃𝑆𝐶𝐹𝑖𝑗 = 𝑚𝑖𝑗 𝑛𝑖𝑗 ⁄                       (2.20) 

 

ここで、𝑛𝑖𝑗任意のグリッド範囲（𝑖, 𝑗）に存在する測定期間全ての後方流跡線のエンドポイ

ント数、𝑚𝑖𝑗は任意のグリッド範囲（𝑖, 𝑗）に存在する汚染物質濃度が閾値を超えて観測地

点へ到達した後方流跡線のエンドポイント数である。PSCF の概要図を Fig. 2.13 に示す。

PSCF では、グリッドセル内のエンドポイント数が少なく𝑛𝑖𝑗が小さい場合、不確実性が高

くなる。この影響を抑えるため、Zeng and Hopke（1989）は、グリッドあたりのエンド

ポイント数が全グリッドの平均値の 3 倍値を下回る場合に重みづけする補正方法を提案し

ている。 

 

 

Fig. 2.13 Overview of PSCF analysis. 

 

③ Concentration Weighted Trajectory（CWT） 

 PSCF では、閾値以上の後方流跡線はすべて同じ汚染の程度として扱われるため（閾値

を大幅に超えたときと閾値を少しだけ超えたときの後方流跡線が同じように扱われるた
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め）、高濃度の影響を反映できていない可能性がある。そこで、後方流跡線のエンドポイ

ントに対して濃度データを与え、各グリッドで平均化する Concentration Weighed 

Trajectory（CWT）が考案された（Seibert et al., 1994）。各グリッドの平均濃度𝐶𝑖𝑗は式 

(2.21) で求められる。 

𝐶𝑖𝑗 =
∑ 𝐶𝑙

𝑚
𝑖=1 𝜏𝑖𝑗𝑙

∑ 𝜏𝑖𝑗𝑙
𝑚
𝑖=1

                        (2.21) 

 

ここで、𝐶𝑖𝑗はグリッド範囲（𝑖, 𝑗）を通過した後方流跡線の観測地点における汚染物質濃度

をエンドポイントの数に応じて加重平均した濃度、𝐶𝑙は後方流跡線𝑙の到達時の観測濃度、

𝜏𝑖𝑗は流跡線𝑙がグリッド範囲（𝑖, 𝑗）に存在した時間である。CWT の概要図を Fig.2.14 に示

す。CWT でも、グリッドあたりのエンドポイント数が少ないと不確実性が大きくなるた

め、PSCF 同様に補正方法が提案されている（Polissar et al., 2001）。 

 

 

Fig. 2.14 Overview of CWT analysis. 
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第 3 章 瀬戸内海沿岸部において 1 時間毎に観

測した PM2.5化学成分の解析 

 

前述のとおり、PM2.5は、空気動力学的特性により分級捕集された粒子群であることから、

単一ではなく様々な成分で構成されており、低減対策を考える上では成分組成の把握が重

要である。日本では、大気汚染防止法による大気の常時監視項目に PM2.5の成分濃度が 2010

年に追加され、質量濃度だけでなく成分濃度の測定も地方自治体により実施されるように

なった。しかし、地方自治体による成分測定は、日単位で、且つ各季節に 14 日間程度の測

定が基本であり、日内の時間変化や季節変化が大きい PM2.5の動態解明には、時間分解能や

観測日数が十分ではない可能性がある（Fig. 3.1）。 

 

 

Fig. 3.1 Example of time variation of PM2.5 mass concentration and daily variation of 

component composition. 

 

PM2.5高濃度化の原因や発生源を理解する上では、季節変化や日内変動の解析が有効であ

る。Kaneyasu et al.（2011）は、九州の離島と大都市とで、PM2.5濃度の時間推移や季節変

化がよく一致したことから、中国大陸からの長距離輸送に伴う広域汚染がこの地域の PM2.5
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の支配要因になっていると指摘した。我が国、特に西日本の PM2.5を考えるうえで中国大陸

からの長距離輸送の影響は無視出来ないが、長距離輸送による大気汚染は数日で濃度変動

する場合が多いと考えられる（Kaneyasu et al., 2011）。一方、ローカルな大気汚染は光化

学反応や局地風等の影響により短周期で濃度変動すると推測されるため、日内変動や気象

要素の解析により、発生源に関する手掛かりが得られることが期待される。また、PM2.5の

成分濃度データについても、前駆ガス状物質濃度や気象要素と同じ時間間隔で観測するこ

とで、ローカルな PM2.5高濃度化の原因解明に資する情報を得られる可能性がある。 

筆者らは、2014 年から兵庫県神戸市に ACSA-14 を設置し、粒子中の主要成分濃度を 1

時間単位で 2 年以上連続測定してきた。本章では、これらの 1 時間単位且つ長期間の連続

的な PM2.5 成分測定データを用いて、前駆ガス状物質濃度や気象要素との比較検討を行っ

た結果を示す。 

 

 

3.1 観測地点と期間 

 

（1）ACSA-14 による観測 

ACSA-14 による観測は、2014 年 10 月から兵庫県環境研究センター7 階屋上（神戸須磨

区行平町 3-1-18、北緯 34.65 度、東経 135.13 度、高度約 30 m）で実施した。神戸市は政

令指定都市であり、瀬戸内海沿岸部に位置している。また、神戸市は自動車 NOx・PM 法

の対策地域に指定されており、自動車排ガスの影響を受けやすく、観測地点の約 60 m 西側

直近には阪神高速道路が北西方向から南東方向へ通過し、約 250 m 南側には国道 2 号が南

西方向から南東方向へ通過している。また、観測地点は海岸線から北へ約 0.8 km に位置し

ている。観測地点周辺図を Fig. 3.2 に示した。本研究では、2015 年 4 月 1 日～2017 年 3 月

31 日までの観測結果を解析に用いた。 

 

（2）ガス状物質及び風向・風速の観測 

 PM2.5中成分の前駆物質に関連する情報を得るため、ガス状物質及び風向・風速の測定結

果を解析に用いた。解析には、観測地点に近い一般環境大気測定局（須磨局）の窒素酸化物

（NOx）及び光化学オキシダント（Ox）、風向・風速の 1 時間値を用いた。須磨局では二酸

化硫黄（SO2）を測定していないため、観測地点の約 6.6 km 西に位置する垂水局と約 3.7 

km 東に位置する兵庫南部局における SO2の 1 時間値の平均値を用いた。 
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Fig. 3.2 Observation site map. The filled circle (●) represents the observation site of 

ACSA-14; open circles (○) represent monitoring sites for gaseous species such as NOx, 

Ox and SO2. 
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3.2 日内変動の解析 

 

PM2.5及び成分濃度の日内変動の解析は、夏季（6-8 月）と冬季（12-2 月）について実施

した。Fig. 3.3 に、PM2.5質量濃度及び成分濃度の、夏季及び冬季における時刻別平均濃度

を示した。また、Fig. 3.4 には、同様にガス状物質の時刻別平均濃度を示した。 

 

3.2.1 質量濃度 

 

Fig. 3.3 (a) に、本観測地点での PM2.5質量濃度の日内変動を示す。夏季には日中の午後

（14-16 時頃）に濃度が高くなる一山型を示したが、冬季には午前（9-10 時頃）と夕刻（17-

19 時頃）に高くなる二山型を示した。板野ら（2013）は、国内の常時監視局における PM2.5

濃度の日内変動を解析した。その結果、幹線道路沿いや都市部の観測地点では日中に高濃度

となる一山型を示し、非都市部では午前と夕刻に高濃度となる二山型となることを報告し

た。本観測地点は幹線道路に近く、自動車の影響を受けやすいと考えられるので、夏季には

板野ら（2013）の一山型の日内変動と類似していた。しかし、冬季には傾向が異なってお

り、自動車からの排出以外の要因が日内変動に寄与していることを示唆する。 

 

3.2.2 OBC と NO3
- 

 

本観測での OBC の日内変動（Fig.3 .3 (b)）は、夏季、冬季ともに午前中に高濃度となっ

たが、夏季には 7 時と 10-11 時にピークのある二山型を、冬季には 9 時にピークのある一

山型を示し、季節により異なっていた。また、冬季は 18-23 時頃にもやや濃度が高くなる傾

向があった。前駆ガス状物質の解析では、NOx の日内変動（Fig. 3.4 (a)）が OBC と類似の

傾向を示したことから、自動車排ガスの影響が示唆される。観測地点近傍の阪神高速道路に

おける時間帯別交通量（国土交通省, 2015）を調べたところ、大型自動車交通量の日内変動

が 7 時と 10-11 時にピークのある二山型を示し、OBC 及び NOx の夏季における日内変動

と一致していた（Fig. 3.5）。山神ら（2008）も名古屋市で同様の解析を行い、大型自動車が

OBC の主要排出源であることを示した。一方、夏季と冬季とではピークの形状に差が見ら

れたことから、気象的な影響が示唆される。OBC が高くなる時間帯（7-11 時）の夏季と冬

季における風向頻度（Fig. 3.6）は、夏季には南西～南南西の風が多く、観測地点周辺の幹

線道路である阪神高速道路及び国道 2 号の影響を受けやすいのに対し、冬季には西北西の
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風が多く、直近の道路の影響が緩和された可能性がある。 

NO3-（Fig. 3.3 (c)）は、気温が低い冬季には OBC と同様に午前中に高濃度となったが、

ピークトップが OBC よりも 1 時間程度遅れていた。NO3-は、一次粒子の OBC とは異な

り、日中は NO2 と OH の反応により二次的に生じた HNO3 に起因するため（例えば福山, 

1983）、この時間差の要因になっている可能性がある。また、2015 年度の冬季には夜間（22-

3 時頃）にも高濃度となった。Fig. 3.7 に、例として 2016 年 2 月 3 日～6 日における NO3-

と PM2.5 の 1 時間値の変化を示した。この期間は、PM2.5 と NO3-が夜間に増加する傾向が

あり、NO3-濃度は、2 月 5 日 3 時には 8.2 μg/m3、6 日 2 時には 15 μg/m3に達していた。

2016 年度に比べ、2015 年度の冬季は同様の現象が多く観測されたため、NO3-が夜間にも

高濃度となる日内変動を示したと推測できる。 

Fig. 3.8 に、OBC と NOx、NO3-の季節別の CPF プロット（それぞれ Fig.3.8 (a)、(b)、

(c)、CPF の閾値：上位 25%）を示した。OBC と NOx、NO3-は、概ね風速が低いほど CPF

値が高くなる傾向があり、大気の静穏な状況下で近傍の発生源の影響により高濃度になり

やすかった。一方、NO3-は春季には南方向からのやや弱い風況下でも高濃度となる傾向が

あり、OBC や NOx とは異なる発生源の影響を受けている可能性がある。 

以上から、OBC と NO3-は直近の道路を走行する大型自動車の影響を受けているが、気象

条件により夏季と冬季の日内変動の傾向が変化し、NO3-については NOx からの二次生成や

大型自動車以外の発生源の影響を受けていると考えられる。 
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Fig. 3.3 Averaged diurnal variations of (a) mass concentration, (b) OBC, (c) NO3-, (d) 

WSOC, (e) SO42-, and (f) H+ in PM2.5. Filled circles and filled squares represent data for 

summer (Jun.-Aug.), and open circles and open squares represent data for winter (Dec.-

Feb.). 
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Fig. 3.4 Averaged diurnal variations of (a) NOx, (b) Ox, and (c) SO2. Filled circles and 

filled squares represent data for summer (Jun.-Aug.), and open circles and open squares 

represent data for winter (Dec.-Feb.). 

 

 

 

Fig. 3.5 Diurnal variations of the traffic volume of compact and heavy-duty vehicles on 

the Hanshin Expressway (Ministry of Land, Infrastructure, Transport and Tourism, 

2015). Open squares and filled circles represent compact and heavy-duty vehicles, 

respectively. 
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Fig. 3.6 Frequency of the wind direction observed from 7 a.m. to 11 a.m. at the Suma air 

monitoring station in summer (Jun.-Aug.) and winter (Dec.-Feb.) 

 

 

 

Fig. 3.7 Concentrations of NO3- and PM2.5 measured by the ACSA-14 from February 3-6, 

2016. 
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Fig. 3.8 CPF bivariate polar plots for (a) OBC, (b) NOx, (c) NO3-, (d) WSOC, (e) SO42-, (f) 

SO2, and (g) H+. The color scale represents the CPF probability. The radial scale 

represents the wind speed, which increases from the center of the circle to its outer edge.  
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3.2.3 WSOC 

 

本観測での WSOC 濃度の日内変動（Fig. 3 .3 (d)）は、夏季には日中から夕刻に高濃度と

なる一山型を示したが、冬季は不明瞭であった。Ox（Fig. 3.4 (b)）は、WSOC と同様に昼

間に濃度上昇するため、夏季のWSOCは光化学二次生成の影響を受けていると考えられる。

ただし、WSOC は 12-14 時にピークが、Ox は 14-16 時にピークがあり、2 時間程度のずれ

があった。Fig. 3.9 に、2015 年 7 月 31 日～8 月 6 日における WSOC と Ox 及び PM2.5の

1 時間値の変化を示した。この期間は、PM2.5の 1 時間値が 40 μg/m3を度々超過し、WSOC

と Ox の濃度変化が、昼間に高く夜間に低くなる周期性を示したことから、光化学二次生成

が活発な状況下にあったと推測される。一方、7 月 31 日や 8 月 1 日、4 日、6 日には、WSOC

の 2 時間程度後に Ox が高濃度となった。濃度変動に一定の周期性は見られるものの、この

時間差の要因は不明である。一方、冬季の WSOC は夜間にも日中と同程度の濃度レベルを

示した。一般的に、冬季の夜間は接地逆転層が発達しやすいため（長谷川ら, 2014）、WSOC

など汚染物質の蓄積が進んだと考えられる。WSOC の CPF プロット（Fig. .3.8 (d)）は、

NO3-と同様に春季は南方向のやや弱い風況下で高濃度となる傾向があり、冬季には風速が

低く静穏な条件下で高濃度となる傾向があった。Zhang et al.（2012）は、アメリカ南東部

において夏季の 1 ヶ月間に PM2.5 中の WSOC を時間単位で測定した結果、WSOC の日内

変動は、都市部では光化学二次生成による日中の濃度上昇と、混合層高度の低下等に起因す

る大気安定化による夜間の濃度上昇が混在していることを報告しており、本研究の観測結

果と類似している。 

 

 

Fig. 3.9 Concentrations of WSOC and PM2.5 as measured by the ACSA-14, and Ox at the 

Suma air monitoring station from July 31-August 6, 2015. 
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3.2.4 SO4
2-と H+ 

 

本観測での SO42-の日内変動（Fig. 3.3 (e)）は、夏季には午後から夜間にかけて高くなる

傾向を示した。一方、2015 年度の冬季には夜間～早朝にかけてやや濃度が高くなる傾向で

あったが、夏季に比べ冬季の日内変動は WSOC と同様に不明瞭であった。Ma et al.（2015） 

は、福岡において PM2.5中の SO42-を 1 時間単位で観測し、有意な日内変動がないことを報

告しており、本研究の冬季での観測結果と類似している。一方で、夏季には午後から夜間に

かけて高くなる傾向を示しており、本観測地点に特徴的な現象であると考えられる。また、

SO2の日内変動（Fig. 3.4 (c)）は、夏季には 8 時頃から 22 時頃まで高く、冬季は 10 時頃

から 19 時頃まで高かった。Fig. 3.10 に、須磨局における海風と陸風の時間帯別の割合を示

した。ここでの海風と陸風は、瀧本（2014）の報告を参考に、15 時と 3 時の最多風向（夏

季はそれぞれ南西と北北西、冬季はそれぞれ南西と北西）±1 方位の風向を、それぞれ海風、

陸風と定義した。夏季には 6 時から 24 時まで海風の割合が陸風の割合を上回ったのに対

し、冬季は 12 時から 15 時の間だけ上回っており、夏季と冬季とで明確な差がみられた。

夏季、冬季ともに海風の割合が多い時間帯は、SO2 が高くなる傾向があった。一方、SO42-

は SO2よりも数時間遅れて濃度が上昇する日内変動を示した。SO2から SO42-への変換速度

は遅いことが知られており（笠原, 1988）、時間差の要因になっている可能性がある。SO42-

と SO2の CPF プロット（Fig. 3.8 (e)、 (f)）は、ともに春季と夏季には南西方向のやや弱

い風況時に高くなる傾向があった。EAGrid2010-Japan（福井ら, 2014）をもとに作成した

観測地点周辺の SO2 排出量マップ（Fig. 3.11）では、観測地点の南西方向直近の陸上には

目立った SO2発生源はないが、船舶航路上の SO2排出量が多い。また、南西方向に位置す

る明石海峡は、1 日あたりの船舶交通量が 800 隻を超え、国内の輻輳海域の中で最も船舶交

通量の多い海域である（高ら, 2013）。船舶燃料油は C 重油が一般的であり、国内海域を航

行する船舶燃料油中の硫黄分は、現行の規制値では 3.5%と高い。そのため、夏季に南西か

らの風向で SO2と SO42-濃度が高いのは、海風時に船舶からの排気ガスの影響を受けている

ためと考えられる。また、Aikawa et al.（2016）は、本観測地点及び南南西約 0.6 km の 2

地点で実施した一週間単位のフィルターパック法による SO2 及び SO42-の並行観測結果か

ら、観測地点周辺の総硫黄濃度に、船舶から排出される SO42-粒子の寄与が大きい可能性を

指摘しており、本解析結果と矛盾しない。 

H+（Fig. 3.3 (f)）は、SO42-と同様に、夏季には午後から夜間にかけて高くなる日内変動

を示したが、冬季は不明瞭であった。また、H+の CPF プロット（Fig. 3.8 (g)）も SO42-や

SO2 と近いプロットを示した。H+は PM2.5 の酸性度を表しており、夏季には、午後から夜
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間にかけて PM2.5の酸性度が高まる傾向があった。上述のとおり本観測地点は海に近く、ま

た、近傍の明石海峡の船舶交通量は非常に多い。船舶から排出される硫黄化合物は、主に硫

酸ミストの状態で排出されることが知られており（海洋政策研究財団, 2007）、酸性度の高

い状態であると推測できる。そのため本観測地点における PM2.5の酸性度は、船舶排気ガス

の影響を強く受けていると考えられる。 

 

 

Fig. 3.10 Frequency of a sea and a land breeze at the Suma air monitoring station in 

summer (Jun.-Aug.) and winter (Dec.-Feb.). 

 

Fig. 3.11 Emission map for SO2 around the observation area (Fukui et al., 2014) 
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3.3 まとめ 

 

瀬戸内海周辺の PM2.5 高濃度化の原因解明に資する情報を得るため、兵庫県神戸市にお

いて ACSA-14 により 1 時間単位で PM2.5 成分濃度を測定し、前駆ガス状物質濃度や気象

要素との比較検討を行った。本研究では、1 時間単位の成分測定データを得たことにより、

日内変動や CPF プロットによる解析が可能となり、海陸風の影響など気象条件との関係を

解析できるようになった。 

各成分濃度の解析から、OBC は、NOx と類似の日内変動を示し、大気の静穏な状況下に

高濃度となりやすいことから、直近の幹線道路を走行する大型自動車の影響を強く受けて

いると考えられた。NO3-については、冬季の夜間に高濃度化がみられた。WSOC は、夏季

には Ox と類似の日内変動を示したことから光化学二次生成の影響を受け、冬季には大気安

定化によっても濃度上昇したと考えられる。また、SO2排出量マップと CPF 解析から、SO42-

と H+濃度が高くなるのは、海風時に船舶からの排気ガスの影響を受けているためと考えら

れる。 

わが国の PM2.5 を考えるうえで中国大陸からの長距離輸送の影響は無視できないが、本

研究の結果から、日内変動の支配要因としてはローカルな大気汚染や局地的な気象現象の

影響が強いと考えられる。また、鵜野ら（2017）が指摘するように、近年の中国における大

気汚染対策の効果により、長距離輸送の影響はここ数年以内に急速に低下すると考えられ

る。そのため、今後顕在化するローカルな PM2.5汚染の影響を正しく評価するためには、本

調査のような 1 時間単位の成分測定データによる解析が有効と考えられる。 
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第 4章 瀬戸内海沿岸部の PM2.5に及ぼす船舶排

ガスの影響評価 

 

国内の沿岸部を対象に、数値シミュレーションにより PM2.5 中の船舶排出の影響を推定

した研究によれば、船舶排出の寄与は自動車と同程度かそれ以上であったと報告されてい

るが（嶋寺, 2018）、観測データを用いて船舶排出の影響を評価した研究は、我が国では非

常に少ない。観測データから船舶排出の影響を評価するためには、PM2.5中に含まれる重油

燃焼由来のバナジウム（V）とニッケル（Ni）を指標とした発生源解析が有効である（Pandolfi 

et al., 2011; Tao et al., 2017; Mamoudou et al., 2018）。しかし、PM2.5中の V と Ni は、船

舶だけでなく火力発電所や大規模工場等での重油の燃焼によっても生じる。また、船舶燃料

として、V 含有率の高い重質燃料油（Heavy Fuel Oil; HFO）だけではなく、V 含有率の低

いディーゼルオイル（Diesel Oil; DO）も一般的に用いられている（Wu et al., 2018）。さら

に、港湾と工業地帯は併存する場合が多く、このような場所で捕集した PM2.5による解析で

は、船舶とその他の重油燃焼発生源との切り分けが困難であることが指摘されている

（Amato et al., 2009; Xu et al., 2018）。一方、周辺に工場等がない港湾では、V と Ni が船

舶排出の有効な指標になったとの報告があるため（Minguillón et al., 2008）、周辺に工場等

がなく、船舶排出の影響が顕著な地点で捕集された PM2.5 中の V と Ni を解析することで、

船舶排出の影響を正確に評価できる可能性がある。 

本章では、瀬戸内海沿岸部の PM2.5に及ぼす船舶排出の影響を評価するため、船舶交通量

が多い明石海峡周辺を対象に発生源解析を実施する。明石海峡周辺には、火力発電所や大規

模な工場がない。また、明石海峡は、約 3.6 km の海峡を一日あたり約 800 隻の船舶が往来

する国内で最も船舶交通量の多い輻輳海域である（高ら, 2013）。そのため、明石海峡周辺

で捕集された PM2.5 の成分測定データにレセプターモデルを適用し、船舶排出の寄与を定

量的に求める。 
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4.1 観測と解析方法 

 

4.1.1 観測方法 

 

PM2.5の捕集は、兵庫県神戸市の沿岸部に位置する兵庫県環境研究センター7 階屋上（神

戸須磨区行平町 3-1-18、北緯 34.65 度、東経 135.13 度、高度約 30 m、以下「須磨」）で実

施した（Fig. 4.1）。須磨（SU）は、海岸線から約 0.7 km 北側に、明石海峡の中心から約 10 

km 東北東に位置している。観測は、2016 年 1 月から 2017 年 11 月までの各季節に 14 日

間ずつ実施した（合計 112 日）。観測期間を Table 4-1 に示す。捕集には、ローボリウムエ

アーサンプラー（Thermo 社 Partisol Plus 2025）を 2 台使用し、10 時から翌 10 時まで、

流速 16.7 L/min で 24 時間単位の捕集を行った。捕集用フィルターには、PTFE フィルタ

ー（Whatman 社 7592-104, 46.2 ㎜ φ）と石英繊維フィルター（Pall 社 2500QATUP, 47 

㎜ φ）を用いた。石英繊維フィルターは使用前に 350 ℃で 1 時間加熱した。なお、2016 年

冬季のみ、PTFE フィルターでの捕集にマルチノズルカスケードインパクターを取り付け

た NILU（Norwegian Institute for Air Research）フォルダーを使用し、流速 10.0 L/min

で捕集した。マルチノズルインパクターの分粒性能は Thermo 社の Partisol Plus 2025 と

同等である（井上ら, 2002）。 

 

4.1.2 PM2.5の化学成分の測定 

 

捕集前後の PTFE フィルターを、温度 21.5 ± 1.5℃、相対湿度 35 ± 5%の条件下で、ウル

トラミクロ天秤（Sartorius 社 SE 2-F, 読み取り限度：0.1 μg）を使用して秤量し、質量濃

度を測定した。石英繊維フィルターは、捕集前に電気炉により 350℃で 1 時間加熱処理して

か用いた。水溶性イオン成分の測定には石英繊維フィルターを用いた。石英繊維フィルター

の半分を 2 mL 又は 3 mL の超純水で抽出し、イオンクロマトグラフィー（Termo 社 ICS-

2100）により水溶性イオン成分（Cl-、NO3-、SO42-、Na+、NH4+、K+、Mg2+、Ca2+）を分

析した。無機元素成分の測定には PTFE フィルターを用いた。PTFE フィルターの半分か

らサポートリングを取り除き、耐圧テフロン容器に入れ、HNO3 を 3 mL、HF を 1 mL、

H2O2を 1 mL を加えてマイクロ波分解システム（Anton-Paar 社 Multiwave PRO）により

約 30 分加圧‐酸分解処理を施した。冷却後、試料溶液を約 0.5 mL に濃縮し、2%硝酸溶液

で 5 mL に希釈し、ICP-MS（Thermo 社 X series II）を使用して元素成分（Al、Ti、V、
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Cr、Mn、Fe、Ni、Cu、Zn、As、Sb、Ba、Pb）を分析した。炭素成分の測定には石英繊

維フィルターを用いた。専用のポンチで石英フィルターから 1cm2紙片をくり抜き、カーボ

ン分析計（Sunset 社 Lab Model）を用いた熱分離・光学補正法で OC および EC を分析し

た（Chow et al., 2001）。昇温条件は IMPROVE （Interagency Monitoring of Protected 

Visual Environments）、光学補正にはレーザー光の反射率を用いた。ブランクフィルター

を 6 回分析して標準偏差を算出し、その 3 倍を各成分分析の検出下限値とした。なお、Table 

2-2 に示したとおり、本研究による検出下限値は、環境省が定める目標検出下限値（環境省, 

2019b）を全て下回っていた。 

 

4.1.3 解析対象地点 

 

 須磨に加えて、明石海峡周辺の 2 地点（林崎と垂水）の観測データを解析の対象とした。

林崎（HA）は、海岸線から約 0.5 km 北側に、明石海峡の中心から約 5.6 km 北西に位置し

ている。垂水（TA）は、海岸線から約 0.2 km 北側に、明石海峡の中心から約 4.2 km 北に

位置している（Fig. 4.1）。林崎及び垂水、須磨の観測地点周辺には、周辺の道路を走行する

自動車以外には目立った発生源はない。なお、林崎と垂水の観測データは、明石市と神戸市

とが実施したものである。観測方法は、環境省の PM2.5 成分測定マニュアルに基づいてお

り、筆者らの観測と、期間、方法ともに同等である。 

 また、観測データと前駆ガス状物質との関係を解析するため、解析対象地点周辺の一般大

気観測局の SO2の 1 時間測定データを用いた。SO2の観測地点は Fig.4.1 に示した。 

 

Table 4-1 Sampling period for each collection 

Year Season Start date End date 

2016 

Winter 20-Jan 3-Feb 

Spring 6-May 20-May 

Summer 21-Jul 4-Aug 

Autumn 20-Oct 3-Nov 

2017 

Winter 19-Jan 2-Feb 

Spring 10-May 24-May 

Summer 20-Jul 3-Aug 

Autumn 19-Oct 2-Nov 
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Fig. 4.1 Distribution of the PM2.5 sampling and the meteorological or precursor gas 

observation sites. Circles show PM2.5 sampling and meteorological observation sites. 

Triangles show precursor gas observation sites near the PM2.5 sampling sites (red 

triangle is Oji, green triangle is Tarumi, blue triangle is Hyogo-Nanbu). Since 

meteorological observation was not performed at a PM2.5 sampling site in Suma, 

meteorological observation data of the observation site of precursor gas (Hyogo-Nanbu) 

was used. 
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4.1.4 発生源解析及び気象解析 

 

 発生源解析には、EPA-PMF5.0（Norris et al., 2014）よる PMF 法を適用した。解析に

は、林崎及び垂水、須磨の 3 地点における合計 335 サンプルを、ひとつのデータセットと

して解析に投じた。解析対象の 3 地点は、林崎から須磨までの直線距離が 15 km という狭

い範囲にあり、ほぼ同じ発生源の影響を受けていると考えられるため、3 地点のデータをひ

とつのデータセットとして解析に投じても問題はないと考えられる（Pandolfi et al., 2011）。

不確実性データには方法検出下限値を用い、不確実性の変動率は 15%とした。最適な解を

得るために、因子数を 3 から 12 の範囲で、Fpeak値を 1.0 から-1.0 の範囲で変化させ、結果

を検証した。また、PMF による推計値と観測値との相関係数が 0.5 未満の成分は、解析時

の重み付けを weak に調整し直して、再度解析を繰り返した。その結果、最適な因子数は 7、

Fpeak値は-0.1 となった。EPA-PMF5.0 に組み込まれている誤差評価ツールである DISP と

BS により最終解を評価したところ、DISP では因子交換はなく、BS では全ての因子が 99%

以上で各因子にマッピングされたため、最終解は安定且つ堅牢な解であるといえる。 

 発生源因子の寄与濃度に対する気象条件の影響を解析するため、観測地点周辺の 16 方位

風向・風速データ（風速 1 m/s 未満の CALM 値は除く）を用いて CBPF 解析（Uria-Tellaetxe 

and Carslaw, 2014）を行った。風向・風速の観測地点は Fig.4.1 に示した。 

観測地点への空気塊の流入経路の影響を調べるため、季節ごとに後方流跡線によるクラ

スター解析を行った。後方流跡線は、HYSPLIT モデルにより、NCEP/GDAS の 1°×1°解像

度の気象データを用いて作成した。三次元法により、須磨の観測地点上空 1,500m を起点と

して 1 時間ごとに 72 時間遡及した。後方流跡線のクラスター解析は、オープンソースソフ

トウェアの TrajStat（Wang et al., 2009）により行った。 
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4.2 輻輳海域周辺の PM2.5の成分濃度 

 

Table 4-2 に、季節別の PM2.5濃度及び化学成分濃度の概要を示す。林崎及び垂水、須磨

の全期間の平均 PM2.5濃度は、それぞれ 13.6 μg/m3、12.5 μg/m3、11.0 μg/m3であった。こ

れらは、日本の PM2.5の年平均値に対する環境基準である 15 μg/m3よりも低かった。また、

2016 年度及び 2017 年度における全国の年平均濃度は、一般局でそれぞれ 11.9 μg/m3、11.6 

μg/m3、自排局で 12.6 μg/m3、12.5 μg/m3であり（環境省, 2018, 2019a）、解析対象の 3 地

点の PM2.5濃度は、それらと同程度か僅かに高い濃度レベルであった。季節別の PM2.5濃度

は、すべての地点で春＞冬＞夏＞秋の順で高かった。日本では、春に偏西風が卓越するため、

中国を含むアジアの陸域からの大気汚染物質の移流が増加し、PM2.5濃度が高くなる傾向が

ある（Wang and Ogawa, 2015）。また、PM2.5濃度の日平均値の各地点間の相関係数は 0.95

（林崎 vs 垂水）、0.96（林崎 vs 須磨）、及び 0.97（垂水 vs 須磨）であり、全地点間で強

い正の相関関係（全て p <0.01）を示したため、本解析対象地点における PM2.5濃度が同一

の要因により濃度変動していると考えられる。 

化学成分については、全地点で SO42-濃度が最も高く、次いで OC 濃度が高かった。さら

に、NH4+濃度も高く、SO42-濃度との強い正の相関関係がみられたことから（林崎：r2 = 0.77、

垂水：r2 = 0.77、須磨：r2 = 0.86）、(NH4)2SO4または(NH4)HSO4が、解析対象地点におけ

る PM2.5の主要成分であると考えられる。Table 4-2 に、SO42-/NH4+の当量比を示す。SO42-

/NH4+の当量比は、夏に最も高く、冬に最も低かった。特に、夏の SO42-/NH4+の当量比は 1.0

よりも高く、NH4+に対して SO42-が過剰であった。そのため、NH4+は SO42を完全に中和し

て(NH4)2SO4を形成させるのに十分ではなく、夏には(NH4)HSO4が形成されていた可能性

がある。なお、測定された SO42-の一部は、二次粒子ではなく硫酸塩水和物などの船舶排出

物によって一次粒子として直接排出されることを考慮する必要がある（Agrawal et al., 

2008a）。対照的に、夏を除くすべての季節で、SO42-に対して NH4+が過剰であった。特に

冬にその傾向が強かったため、気温の低下により、NH4NO3 の形成が促進されたと考えら

れる。 

 Fig. 4.2 に、須磨上空 1,500 m を起点とする後方流跡線のクラスター解析結果を示す。本

解析では、大気汚染物質の長距離輸送の影響を評価するため、大気境界層の上層を起点とす

る後方流跡線を使用した。後方流跡線は、冬には 3 つ、春には 4 つ、夏には 3 つ、秋に 5 つ

のクラスターに分割された。クラスター解析の結果、冬と秋には中国を起源とする後方流跡

線の割合が高かったが、春には太平洋側を起源とする後方流跡線の割合が増加し、夏には、
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中国を起源とする後方流跡線の割合がさらに低くなった。日本周辺の大気は偏西風の影響

を受けやすいため、中国を含むアジア大陸からの大気汚染物質の長距離輸送が頻繁に観測

される（Wang and Ogawa, 2015）。特に、偏西風帯域が南寄りになる秋から春にかけてそ

の傾向が強まる。対照的に、夏は太平洋高気圧の発達により、偏西風帯域が北寄りに押し上

げられ、アジア大陸からの大気汚染物質の長距離輸送の影響は小さくなる。仮に PM2.5濃度

の変動がアジア大陸からの長距離輸送によってのみ支配される場合、PM2.5濃度は冬に最も

高くなると推測されるが、本解析では春に最も高かった（Table 4-2）。そのため、解析対象

地点における PM2.5濃度は、大陸規模な長距離輸送だけでなく、観測地点周辺の発生源等の

ローカルな影響によって濃度が増加している可能性がある。 

 

 

Fig. 4.2 Cluster mean trajectories during the sampling period at Suma 
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4.3 船舶から排出される指標元素の特徴 

 

解析対象地点は、輻輳海域（明石海峡）に近いため、船舶排出の影響を受けやすいと考え

られる。林崎及び垂水、須磨の全期間における V 濃度の平均値は、それぞれ 8.96 ng/m3、

10.2 ng/m3、8.34 ng/m3であった。また、 同様に Ni 濃度の平均値は、それぞれ 3.12 ng/m3、

3.35 ng/m3、2.70 ng/m3であった。日本の工業地域周辺において 2010 年から 2012 年にか

けて観測された PM2.5中の V 濃度及び Ni 濃度の平均値は、それぞれ 3.2 ng/m3および 3.7 

ng/m3であったと報告されている（Nakatsubo et al., 2014）。また、日本の都市部（名古屋、

大阪、神戸）を含む西日本において 2013 年に観測された PM2.5中の V 濃度及び Ni 濃度の

平均値は、それぞれ 4.50 ng/m3および 3.59 ng/m3であった（Uranishi et al., 2017）。本研

究の Ni 濃度はこれらの報告値に類似していたが、V 濃度は 2 倍以上の高い値を示した。

Tao et al.（2017）は、中国広東省の珠江デルタ地域周辺において 2014 年に観測された PM2.5

中の V 濃度が、沿岸部で 12 ng/m3、内陸部で 9 ng/m3であったと報告しており、本研究の

V 濃度に近かった。珠江デルタ地域には全世界の港湾取扱貨物量上位 10 港のうち 3 港が存

在しているため（2010 年時点）、周辺の大気環境に対する船舶の排出の影響は大きいと予想

される（Tao et al., 2017）。本研究の V 濃度は、中国の大規模な港湾周辺の観測結果に近か

ったため、日本の沿岸地域でも船舶排出の影響が強いと考えられる。前述のように、解析対

象地点周辺に大規模な港湾はないが、明石海峡では狭小な海域を多くの船舶が往来してい

るため（800 隻/日、高ら, 2013）、V 濃度が非常に高かったと考えられる。Pandolfi et al.

（2011）は、2003 年から 2007 年にかけてジブラルタル海峡のアルヘシラス湾で観測され

たの PM2.5 中の V 濃度が 16–21 ng/m3 であり、非常に高かったと報告している（Pandolfi 

et al., 2011）。したがって、PM2.5に及ぼす船舶排出の影響は、港域地域だけでなく輻輳海

域周辺でも重要であると考えられる。 

 Table 4-2 に、V と Ni の濃度比（V/Ni 比）を示す。先行研究によれば、V/Ni 比が 2.5 か

ら 5 の範囲にある場合、その地点の V および Ni は船舶排出の典型的な指標として使用さ

れる（Mueller et al., 2011; Moldanováet al., 2013; Zhao et al., 2013; Viana et al., 2009; 

Ivoševićet al., 2016）。また、V/Ni 比は、異なる燃料種及び使用条件により船舶から直接排

出される排気ガスを検査したところ、2.3から 4.5の範囲であったと報告されている（Nigam 

et al., 2006; Agrawal et al., 2008a,b）。本研究では、全期間における V/Ni 比の平均値は、

林崎で 2.5、垂水で 2.8、須磨で 3.0 であった。また、春と夏の V/Ni 比は船舶から放出され

る V/Ni 比の範囲にあり、秋と冬の V/Ni 比は須磨を除いてその範囲よりも低かった。Fig. 
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4.3 に、V 濃度と Ni 濃度の散布図を示す。全地点で V 濃度と Ni 濃度との間に強い正の相

関関係がみられたため（林崎：r2 = 0.82、垂水：r2 = 0.87、須磨：r2 = 0.82）、解析対象地点

では V と Ni が同様の発生源から排出さていると考えられる。なお、Ivošević et al.（2016）

は、船舶排ガス中の V 濃度と Ni 濃度との間に非常に強い相関関係がみられたと報告してい

る（Ivoševićet al., 2016）。さらに、V/Ni 比は、北風では低く、南風では高かった（Fig. 4.4）。 

林崎、垂水、須磨の南風（112.5°～247.5°）の V/Ni 比の平均値は、それぞれ 3.2、3.3、

3.2、北風（270°～90°）の V/Ni 比の平均値は、それぞれ 2.2、2.4、2.7 であった。解析

対象地点の南側は海であり、前述のとおり明石海峡は狭小な海域に船舶の交通が集中する

輻輳海域である。また、解析対象地点と海との間には、重油を燃料として使用する固定発生

源ない。従って、解析対象地点における PM2.5中の V と Ni は、船舶排出のよい指標である

と考えられる。 
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Fig. 4.3 Scatter plots of vanadium (V) and nickel (Ni) in Hayashizaki (HA), Tarumi (TA), 

and Suma (SU) 
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Fig. 4.4 Relationship between the V/Ni ratio and wind direction at Hayashizaki (HA), 

Tarumi (TA), and Suma (SU). Diamonds represent the average values, and whiskers 

represent the interquartile ranges. 
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4.4 PMF モデルによる発生源寄与率の推定 

 

PMF 解析では、（1）土壌、（2）船舶排出、（3）工業系粉じん、（4）道路交通、（5）海塩、

（6）石炭燃焼由来硫酸塩、（7）半揮発性粒子を表すと考えられる 7 つの因子が抽出された。

これらの発生源プロファイルを Fig. 4.5 に、季節別の平均因子寄与濃度を Fig. 4.6 に示す。 

第 1 因子は Al と Ti の負荷が高かった（Fig.4.5）。一般的に Al と Ti は、土壌性ダストの

典型的な化学成分である（Zhang et al., 2014）。さらに、この因子は 2016 年 5 月 7〜8 日

に高濃度になった。この期間、日本の広い地域で黄砂が観測されており（気象庁, 2016）、

第 1 因子は黄砂などの土壌由来であることが説明できる。土壌の季節的寄与は、全ての地

点で春に最も高かった。林崎、垂水、須磨における土壌の平均因子寄与濃度は、それぞれ 0.5 

μg/m3（PM2.5の 3.8%）、0.6μg/m3（4.7%）、0.4μg/m3（3.7%）であった。 

第 2 因子は V と Ni の負荷が高く（Fig.4.5）、それらの比率（V/Ni 比：3.9）は、船舶排

出の指標として使用される範囲にあった。そのため、4.3 で述べたように、この因子は船舶

排出を表すと考えられる。4.1 で述べたように、船舶の燃料として V 含有率の低いディーゼ

ルオイル（DO）が使用される場合もある（Wu et al., 2018）。それにも関わらず、V の負荷

量の大部分が第 2 因子に割り当てられたことは、第 2 因子が HFO 等の V 含有率の高い燃

料を使用する船舶排出の影響を表していることを強く支持している。また、この因子では、

SO42-、NH4+、および OC が PM2.5濃度に寄与する重要な成分となっている（Fig.4.5）。こ

れは、船舶に使用される燃料の硫黄含有量がまだ高いため、船舶から排出される粒子におい

て SO42-が有意であることを示唆している。船舶排出の季節的寄与は、全ての地点で夏に最

も高く、次いで春に高かった。この傾向は V 濃度の季節性と一致している。林崎、垂水、

須磨における船舶排出の平均因子寄与濃度は、それぞれ 2.3 μg/m3（PM2.5 の 17.3%）、2.7 

μg/m3（21.4%）、2.3 μg/m3（20.5%）であった。 

第 3 因子は、Cr、Mn、Zn、Pb などの重金属成分の負荷が高いため（Fig.4.5）、工業系粉

じんを表す因子として解釈された。工業系粉じんの季節的寄与は、全ての地点で夏に最も低

かったが、他の季節の傾向は地点によって異なっていた。林崎、垂水、須磨における工業系

粉じんの平均因子寄与濃度は、それぞれ 1.3 μg/m3（PM2.5の 9.6%）、1.1 μg/m3（8.5%）、

0.9 μg/m3（8.3%）であった。 

第 4 因子は、Ba、Cu、Sb 等のブレーキパッドの摩耗で生じる金属成分の大部分（Iijima 

et al., 2007）と、中程度の EC および OC が含まれていたため（Fig.4.5）、道路交通を表す

因子として解釈された。この因子の寄与濃度を平日（月曜日～金曜日）と休日（土曜日、日
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曜日）とで比較すると、全ての地点で休日よりも平日で高く、第 4 因子が道路交通を表す因

子であることを強く支持している。林崎、垂水、須磨における道路交通の平均因子寄与濃度

は、それぞれ 0.3 μg/m3（PM2.5の 2.5%）、1.4 μg/m3（11.4%）、0.4 μg/m3（3.2%）であっ

た。垂水の観測地点は、交通量の多い幹線道路（国道 2 号）の南側約 4 m に位置している

ため、道路交通の因子寄与濃度が林崎や須磨よりも高くなったと考えられる。ただし、日本

の都市部を対象とした PMF 法による先行研究では、PM2.5への道路交通の寄与率は約 10～

40％と報告されており（Nakatsubo et al., 2014, 齊藤ら, 2015, 豊永ら, 2017, Uranishi et 

al., 2017）、それらと比較して本研究における林崎と須磨の道路交通の寄与率は低い。本研

究における PMF 解析では、OC の観測値と推計値との相関関係が弱く（r < 0.5）、OC の不

確実性が 3 倍に設定されている。その原因は不明であるが、道路交通に対する OC の負荷

が過小評価された可能性は否定できない。 

第 5 因子は、Cl-、Na+、Mg2+の負荷が高かった（Fig.4.5）。Mg2+/Na+の当量比は 0.20 で

あり、海水の当量比（0.23～0.24）に近い（Keene et al., 1986）。そのため、第 5 因子は海

塩を表す因子として解釈された。一方でCl-/Na+当量比は0.19であり、海水中の当量比（1.16-

1.17）よりも低いので、NH4NO3等による海塩の塩素損失の影響が示唆される（Perrone et 

al., 2013）。また、第 5 因子には OC と EC の負荷がみられたことから、燃焼系を表す因子

の混在がみられ、さらに第 5 因子の季節的寄与は全ての地点で冬と秋に高かった。一般的

に、バイオマス燃焼を表す因子は、寒冷期に寄与濃度が高くなると報告されており（Sahu 

et al., 2011）、第 5 因子へのバイオマス燃焼の混在が示唆される。林崎、垂水、須磨におけ

る海塩の平均因子寄与濃度は、それぞれ 2.0 μg/m3（PM2.5の 15.0%）、2.0 μg/m3（15.9%）、

1.5 μg/m3（14.0%）であった。 

第 6 因子は、SO42-と NH4 +の負荷が高く（Fig.4.5）、さらに、この因子のイオンバランス

（Anion と Cation との当量比）は 0.95 であったため、第 6 因子は(NH4)2SO4 の寄与を表

す因子として解釈された。(NH4)2SO4 は大気中で長時間安定しているため長距離輸送され

る。また、この因子には、As、Pb、OC、および EC の負荷がみられた。大気中の粒子に含

まれる As は主に石炭燃焼に由来するため（Mastalerz et al., 2004）、第 6 因子は石炭燃焼

に由来し、且つ長距離輸送される(NH4)2SO4（石炭燃焼由来硫酸塩）を表す因子であると解

釈された。第 6 因子の季節的寄与は、全地点で冬に最も高かった。中国では、石炭燃焼が原

因で生じる大気汚染は、特に冬に深刻である（Ma et al., 2017）。また、Fig. 4.2 に示すよう

に、冬には中国からの空気塊の流入が多い。したがって、この因子は中国からの長距離輸送

を表すと考えられる。林崎、垂水、須磨における石炭燃焼由来硫酸塩の平均因子寄与濃度は、

それぞれ 4.9 μg/m3（PM2.5の 36.2%）、4.1 μg/m3（32.5%）、4.0 μg/m3（36.0%）であった。 



 

80 

 

第 7 因子は、NO3-と Cl-の負荷が支配的で（Fig.4.5）、さらに、この因子のイオンバラン

スは 0.92 であった。そのためこの因子は、HN4Cl と HN4NO3の寄与を表すと考えられる。

また、この因子は、気温が低い季節（秋と冬）に高くなる傾向を示したため、半揮発性粒子

を表す因子であると解釈された。林崎、垂水、須磨における半揮発性粒子の平均因子寄与濃

度は、それぞれ 1.4 μg/m3（PM2.5の 10.2%）、0.8 μg/m3（6.6%）、0.8 μg/m3（7.1%）であ

った。 

近年、我が国で行われた PMF 法による PM2.5 発生源解析結果では（Nakatsubo et al., 

2014, 齊藤ら, 2015, 豊永ら, 2017, Uranishi et al., 2017）、報告によって大きく異なるが、

土壌の寄与率は 3.5〜12.7%、重油燃焼（船舶排出を含む）の寄与率は 3.8〜18.4%、工業系

粉じんの寄与率は 5.7〜7.8%、道路交通の寄与率は 12.1〜39.9%、海塩の寄与率は 3.8～

17.3%、硫酸塩（二次生成）の寄与率は 19.8〜45.5%、半揮発性粒子（NO3-と Cl-）の寄与

率は 2.9〜15.1%であり、本研究で得られた発生源因子の平均寄与率は、船舶排出と道路交

通を除きこれらの範囲内であった。 
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Fig. 4.5 PMF-resolved source profiles. The bars represent the concentrations of species, 

and the dots represent the contribution appointed to factors. 
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Fig. 4.6 Concentration of source contributions at Hayashizaki (HA), Tarumi (TA), and 

Suma (SU) 
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4.5 船舶排出寄与率の評価 

 

全ての観測地点で、石炭燃焼由来硫酸塩の寄与濃度が最も高く、次いで船舶排出の寄与濃

度が高かった。これらの因子の発生源プロファイルでは SO42-の負荷が高いため（Fig. 4.5）、

これらの発生源に由来する PM2.5の主要成分は SO42-である。Fig. 4.7 に、石炭燃焼由来硫

酸塩及び船舶排出の寄与濃度、SO2 濃度の、林崎、垂水、須磨における CBPF プロットを

示す。一般的に、大気中の SO42-等の二次生成粒子は、SO2等のガス状の前駆物質の変換に

起因する（Huang et al., 2017）。船舶排出と SO2の CBPF プロットは、全ての観測地点で

ほぼ同様の CBPF プロットを示した。船舶排出と SO2の CBPF 値は、南東から南西の風向

で高かったのに対し、石炭燃焼由来硫酸塩の CBPF 値は、南西から西の風向で高かった。

従って、船舶排出と SO2 は同一の発生源の影響を受けているが、石炭燃焼由来硫酸塩はこ

れらとは異なる発生源の影響を受けていると考えられる。前述（4.4）のとおり、船舶排出

は明石海峡を航行する船舶排出の影響を受け、石炭燃焼由来硫酸塩は、中国からの長距離輸

送の影響を受けていると考えられる。これらの因子の CBPF プロットの差異は、観測地点

とこれらの発生源との距離の差を表していると考えられる。さらに、SO2と船舶排出が同様

の CBPF プロットを示したことは、船舶排出に寄与する SO42-が一次粒子であることを示唆

しており、船舶から排出される硫酸水和物である可能性を強く支持している。 

各発生源の平均因子寄与率を Table 4-3 にまとめる。先行研究では、ヨーロッパの沿岸地

域の PM2.5に対する船舶排出の寄与率は 7〜14%と報告されている（Viana et al., 2014）。

また、近年の中国珠江デルタ周辺地域の PM2.5 に対する船舶排出の寄与率は 17%以上と報

告されている（Tao et al., 2017）。これらの報告と比較して、本研究の PM2.5に対する船舶

排出の、寄与濃度は低いものの寄与率としては高い。日本の PM2.5濃度は、固定発生源や自

動車からの大気汚染物質の排出削減が進むにつれて減少しており、また、中国からの大気汚

染物質の長距離輸送も減少しているため（鵜野ら, 2017）、大気汚染物質の削減対策が遅れ

ている船舶排出の寄与率が相対的に増加している可能性がある。特に、船舶の交通が集中す

る輻輳海域周辺では、船舶排出が PM2.5の主要な発生源になっていると考えられる。 

2020 年 1 月から、海洋汚染防止条約（MARPOL 73/78）に基づき、舶用燃料油中の硫黄

含有量の上限値が規制強化され、一般海域においても現行の 3.5%から 0.5%へと強化され

る（IMO, 2016）。そのため、2020 年以降は船舶からの大気汚染物質の排出量の減少が見込

まれている。実際に、サンフランシスコ湾での舶用燃料油中硫黄含有量の削減（2.4%から

1.5%以下へ強化）の効果を調べた研究では、規制強化後には沿岸地域の SO2 及び PM2.5 濃
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度、PM2.5中の V 濃度が大きく低下したと報告されている（Tao et al., 2013）。2020 年 1 月

に開始される舶用燃料油中硫黄含有量の削減はさらに大きいため、日本の沿岸地域におけ

る大気汚染物質のさらなる低下が期待される。 

 

 

Fig. 4.7 Conditional bivariate probability function (CBPF) plots at Hayashizaki (HA), 

Tarumi (TA), and Suma (SU) of the source contribution of the secondary sulfate due to 

coal combustion (a), marine vessel emissions (b), and SO2 concentrations (c). Gray points 

indicate wind direction-speed frequencies of less than two occurrences and are excluded 

from this analysis.  
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Table 4-3 Average contribution of sources to the PM2.5 mass at Hayashizaki (HA), Tarumi 

(TA), and Suma (SU) 

 

Factor Source 
Contribution (%) 

HA TA SU 

1 Soil 3.8 4.7 3.7 

2 Marine vessel emissions 17.3 21.4 20.5 

3 Industry 9.6 8.5 8.3 

4 Road traffic 2.5 11.4 3.2 

5 Sea salt 15.0 15.9 14.0 

6 Secondary sulfate due to coal combustion 36.2 32.5 36.0 

7 Semi-volatile particles 10.2 6.6 7.1 

 

 

4.6 まとめ 

 

本章では、輻輳海域（明石海峡）周辺の 3 地点で観測された PM2.5の成分測定結果を解析

し、船舶排出の指標元素（V 及び Ni）の特徴を評価するとともに、PMF 法による発生源解

析により船舶排出の寄与率を定量的に求めた。後方流跡線のクラスター解析により、中国か

らの大規模な長距離輸送だけでなく、観測地点周辺の国内発生源の影響によっても PM2.5濃

度が高濃度になることが分かった。3 地点の V 濃度は、日本の工業地帯周辺や都市部の V

濃度よりも高く、中国の大規模港湾周辺の V 濃度に近かった。また、3 地点の V/Ni 比は、

船舶排出の指標とみなされる範囲内にあり、海風時に高くなったため、明石海峡周辺を航行

する船舶の影響を強く受けていると考えられた。PMF 法により推計した PM2.5に対する船

舶排出の寄与濃度は 2.5〜2.7 μg/m3（17.3〜21.4%）であり、中国からの長距離輸送の影響

を表す石炭燃焼起源硫酸塩に次いで高かった。 

船舶から排出される大気汚染物質を削減するため、2020 年 1 月から舶用燃料油中の硫黄

含有量の上限値が現行の 3.5%から 0.5%へと強化される。従って、2020 年以降は船舶から

の大気汚染物質の排出量の減少が見込まれることから、今後の瀬戸内海沿岸部における大

気環境の変化に注視する必要がある。 
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第 5章 結論 

 

人への健康影響が指摘され、我が国では 2009 年に環境基準が設定された大気中微小粒子

状物質（PM2.5）については、観測網の整備が進むに従って、その時間・空間分布の特性が

明らかになってきた。2013 年度から 2016 年度までの長期的な濃度推移の特性としては、

一貫して西高東低の傾向を保ちつつ、全体的な濃度レベルは年々低下していく傾向がみら

れている（国立環境研究所, 2019）。特に、冬季（1～3 月）は他の季節よりも低下幅が大き

いことから、中国大陸からの長距離輸送の影響が低下したと考えられている（鵜野ら, 2017; 

Li et al., 2018）。 

一方、環境省（2019a）によれば、2017 年度の PM2.5の年平均値の上位 10 測定局のうち

8 局を瀬戸内海沿岸部の測定局が占めており、長距離輸送の影響が低下するに伴い、瀬戸内

海沿岸部で PM2.5が高濃度になりやすい傾向が明らかになった。瀬戸内海沿岸部では、中国

からの長距離輸送だけでなく、瀬戸内海特有の気象条件に加え、周辺工業地帯、船舶等ロー

カルな汚染要因が関係していると考えられ、その科学的解明が待たれている状況である。 

そこで本研究では、瀬戸内海沿岸部における PM2.5 の高濃度現象を解明することを目的

に、観測データを基本とした各種解析により、瀬戸内海沿岸部で PM2.5が高濃度になる原因

を考察するとともに、PM2.5に及ぼす発生源、特に船舶排出に主眼をおいて、その影響を定

量的に評価した。 

第 1 章では、本研究の背景として、日本の大気汚染の状況や PM2.5 等大気中粒子状物質

の物理・化学的特性や時間・空間分布の特性をまとめるとともに、本研究に関連する既往研

究の状況を紹介した上で、本研究の目的及び方法、本論文の構成について述べた。 

第 2 章では、本研究で用いた手法として、PM2.5の成分測定手法及び精度管理手法を概説

して注意点をまとめた。また、近年導入の進んでいる大気中粒子状物質の化学成分連続自動

分析装置の測定原理を紹介し、筆者らが実施した標準測定法との比較結果を示した。加えて、

成分測定データを活用して発生源を推定するレセプターモデルの一種である PMF モデル

について、数学的取り扱いやモデルへ投じるデータセットの作成、因子（発生源）数の決定

方法と解析結果の妥当性評価方法をまとめた。さらに、発生源の位置を推定するための CPF

や CBPF、後方流跡線解析等の気象解析手法の概要をまとめた。 

第 3 章では、瀬戸内海沿岸部に位置する兵庫県神戸市において 大気エアロゾル化学成分

連続自動分析装置（ACSA-14）により 1 時間単位で PM2.5 成分濃度を 2 年間連続測定し、

前駆ガス状物質濃度や気象要素との比較検討を行った結果を示した。各成分濃度の解析か
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ら、光学的ブラックカーボン（OBC）は、NOx 及び直近の幹線道路を走行する大型自動車

交通量と類似の日内変動を示し、大気の静穏な状況下に高濃度となりやすいことから、直近

の幹線道路を走行する大型自動車の影響を強く受けていると考えられた。NO3-については、

大型自動車の影響が示唆されるとともに、特異的な夜間の高濃度化が冬季にみられた。水溶

性有機化合物（WSOC）は、夏季には Ox と類似の日内変動を示したことから光化学二次生

成の影響を受け、冬季には大気安定化によっても濃度上昇したと考えられた。また、PM2.5

質量濃度に占める割合が最も高い SO42-濃度は、SO2排出量マップと風向風速データを用い

た CPF 解析から、海風時に船舶からの排気ガスの影響を受けて高濃度になると考えられた。

本研究から、日本の PM2.5 を考えるうえで中国大陸からの長距離輸送の影響は無視できな

いが、瀬戸内海沿岸部における PM2.5濃度の日内変動の支配要因としては、ローカルな大気

汚染や局地的な気象現象の影響が強いと考えられた。鵜野ら（2017）が指摘するように、近

年の中国における大気汚染対策の効果により、長距離輸送の影響はここ数年以内に急速に

低下すると考えられるため、今後、より顕在化するローカルな PM2.5汚染の影響を正しく評

価するためには、本研究のような 1 時間単位の成分測定データによる解析が有効である。 

第 4 章では、兵庫県南部の輻輳海域（明石海峡）周辺の 3 地点で観測された PM2.5 の成

分測定結果を解析し、船舶排出の指標元素（V 及び Ni）の特徴を評価するとともに、PMF

法による発生源解析により船舶排出等の発生源寄与率を定量的に求めた。観測期間におけ

る後方流跡線のクラスター解析により、3 地点では中国からの大規模な長距離輸送だけでな

く、観測地点周辺の国内発生源の影響によっても PM2.5 濃度が高濃度になることが分かっ

た。船舶排出の指標元素とされる V と Ni の濃度について、国内や海外の観測結果と比較し

たところ、3 地点の V 濃度は日本の工業地帯周辺や都市部の V 濃度よりも高く、中国の大

規模港湾周辺の V 濃度に近かった。また、3 地点の V/Ni 比は、船舶排出の指標とみなされ

る範囲内にあり、加えて海風時に高くなったため、明石海峡周辺を航行する船舶の影響を強

く受けていると考えられた。さらに、PMF 法により推計した PM2.5に対する船舶排出の寄

与濃度は 2.5〜2.7 μg/m3（寄与割合では 17.3〜21.4%）であり、中国からの長距離輸送の影

響を表す因子である石炭燃焼起源硫酸塩に次いで高かった。そのため、瀬戸内海沿岸部では、

船舶の排気ガスが PM2.5の主要な発生源であると考えられた。 

 

本研究では、1 時間単位で長期間連続的に観測した PM2.5の化学成分データの詳細な解析

により、瀬戸内海沿岸部で PM2.5が高濃度になる原因を考察するとともに、主要な発生源と

して船舶排出の寄与が重要であることを明らかにした。一方で、船舶から排出される大気汚

染物質を削減するため、2020 年 1 月から舶用燃料油中の硫黄含有量の上限値が現行の 3.5%
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から 0.5%へと強化される。そのため、2020 年以降は船舶からの大気汚染物質の排出量の減

少が見込まれ、瀬戸内海沿岸部においても PM2.5濃度の低下が期待される。今後は、船舶燃

料油規制の効果を確認するため、また、瀬戸内海沿岸部における大気環境の変化を明らかに

するために、引き続き PM2.5及び化学成分の観測を行い、瀬戸内海沿岸部の大気環境をより

深く理解するための研究に取り組む必要がある。  
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