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研究成果の概要（和文）：ベトナムハノイ周辺3地点で採取した粒径別PM試料に対し、OC、EC、WSOC、イオン成
分の濃度測定を行った。高いPM濃度が観測された日には二次生成成分が増加し、中国からの越境汚染の可能性が
示唆された。また、有機マーカー分析から、高濃度日には二次生成に加え、バイオマスとプラスチックゴミなど
の混合燃焼の可能性が示され、その傾向は超微小粒子においても顕著であった。一方、大気PMと雨水中懸濁粒子
のPAHs成分分析から、大気中のPAH成分が雨水を介して水圏に移行している可能性が示唆された。実際、走査型
顕微鏡を用いて画像解析を行ったところ、大気由来と考えられる粒子状物質が雨水中の試料において確認され
た。

研究成果の概要（英文）：Size-segregated concentrations of OC, EC, WSOC, and ionic components were 
measured for PM samples collected at three locations around Hanoi, Vietnam. On the day when high PM 
concentration was observed, secondary products increased, suggesting the possibility of 
transboundary pollution from China. Also, organic marker analysis showed the possibility of mixed 
combustion of biomass and plastic waste in addition to secondary generation on high-concentration 
days, and this tendency was remarkable even in ultrafine particles. On the other hand, the analysis 
of PAHs in atmospheric PM and suspended particles in rainwater revealed that PAHs in the atmosphere 
are transferred to the hydrosphere via rainwater. When image analysis was performed using a scanning
 microscope, some particulate matter considered to be derived from the atmosphere was confirmed in 
the sample of rainwater.

研究分野：環境化学、大気エアロゾル科学、大気汚染評価ならびに環境浄化技術開発

キーワード： 浮遊粒子状物質　フィールド観測　ナノサンプラー　粒径別化学組成　有機マーカー　イオン成分　多
環芳香族炭化水素(PAH)　雨水中懸濁粒子
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研究成果の学術的意義や社会的意義
ベトナムなどの東南アジア地域に対する日系企業の進出は目覚ましく、浮遊粒子状物質（PM）が関わる大気汚染
の現状を把握することは、今後の労働者の健康影響やPM対策を考える上で重要であり、社会的意義は大きい。ま
た、成分分析からPMの発生源を評価するにあたり、粒径別に傾向を把握するだけでなく、有機マーカーを用いて
具体的な発生源に着目した点は非常に特徴的であり、発展途上国において大気観測研究を促進する上で、高い学
術的意義を有する。一方、大気PMと雨水中懸濁粒子に着目し、大気汚染物質の水圏への移行について評価したこ
とは、農業分野への応用など新たな研究分野の開拓へも繋がるものであり、その重要性は高い。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

大気中には数 nm～10 µm 程度の粒径を持つ粒子状物質（PM）が存在しており、視程や気象、
人の健康に影響を与えるが、その影響は粒径や組成に依存する。また、PM は燃焼などの直接排
出だけでなく、光化学反応によるガス－粒子転換からも生成される。越境汚染の気塊の起源であ
り、日系企業の進出が目覚ましい東南アジア地域では大気汚染が深刻になっているにも関わら
ず、大気フィールド観測や成分分析による PM の環境動態の調査はかなり遅れている。一方で、
降雨現象により PM は気圏から水圏に除去され、PM 中の有害物質は農業等の食料問題と密接
に関わってくるが、同地域における PMの水圏移行に関する調査もほとんど実施されていない。 

 

２．研究の目的 

本研究ではハノイ市内の都市中心部に位置するハノイ工科大学（HUST）、郊外に位置するベト
ナム国立農業大学（VNUA）、ハノイより 60 km ほど北に位置するタイグエン工科大学（TNUT）
の 3 地点において、大気フィールド観測を行い、その発生源の指標となる有機マーカーを含め
た大気 PM の成分分析ならびに雨水中の多環芳香族炭化水素(PAHs)分析を行うことで、東南ア
ジア地域における大気 PM の動態、さらに降雨による PM の水圏への移行について、新たな知
見を得ることを目的とした。 

 

３．研究の方法 

粒径別（< 0.1, 0.5-1.0, 1.0-2.5, 2.5-10, > 10 µm）に PM を捕集できるナノサンプラーを、HUST、
VNUA、TNUT の構内建物屋上にそれぞれ設置した。観測は 2017 年 10 月 17-26 日（10 日間）、
2018 年 6 月 8-23 日（16 日間）、2018 年 10 月 18-31 日（14 日間）、2019 年 6 月 14-27（14 日間）
の期間に、捕集時間 AM 9:00～翌 AM8:30、捕集流量 16.7 L/min、捕集時間 23.5 h で行った。 

イオン成分と水溶性有機炭素（WSOC）は超純水 20 ml、15 分間超音波抽出を行い、その後、
シリンジフィルタで溶液をろ過し、分析試料とした。イオン成分（Na+, NH4+, K+, Mg2+, Ca2+, Cl-, 

SO42-, (COO)22-, NO3-）にはイオンクロマトグラフを、WSOC には全有機炭素（TOC）計を用いて
測定した。一方、OC、EC は熱光学式炭素分析計を用いて IMPROVE 法により測定し、有機マ
ーカーは、試料フィルタをジクロロメタンとメタノールの混合溶媒で抽出した後、目的成分をシ
リル化剤により誘導体化して GC/MS で測定した。 

雨水試料の採取はステンレス製の漏斗を接続した褐色ガラス容器を建物屋上に設置し、降雨
毎に試料を採取した。観測期間中に 6 回の採取を行うことができ、降水量の合計は 78.4 mm で
あった。雨水試料はガラス繊維フィルタで吸引ろ過を行い、水溶性成分と懸濁成分に分別した。
PM2.5および雨水懸濁成分は、フィルタを褐色遠沈管に入れてジクロロメタンを加え、遮光しな
がら超音波抽出を行った。複数回の抽出後、粒子除去のためにガラス繊維フィルタで吸引ろ過を
行った。その後、Sep-pak カートリッジに試料を負荷し、ジクロロメタンとヘキサンの混合溶媒
を流すことで夾雑物を除去しながら溶出液を回収し、窒素気流下で溶液を濃縮した上で内標準
物質として Pyrene-d10 を加え、GC/MS で 16 成分の PAHs を分析した。 

雨水中の PM 観察では 7 mL の雨水について、藻状のスライムを遠心分離により除去し、その
後、ポリカーボネートフィルタで濾過することで、フィルタ上に捕集された試料について SEM

の観察を実施した。 

 

４．研究成果 

ここでは、全フィールド観測結果のうち、PM 中の成分分析については顕著な変動が確認され
た 2017 年 10 月（乾季）の結果を、大気 PM 中と雨水中の PAHs 成分分析と SEM 観察、水圏移
行の評価については、雨水が十分採取できた 2018 年 6 月（雨季）の結果を示す。 

 

(1) 粒径別の日変動 

都市部に位置する HUST での PM 成分濃度の日変動のうち、PM1.0-2.5の結果を図 1 に、PM0.1

の結果を図 2 にそれぞれ示す。観測前日が激しい風雨であったため、観測初期では PM 濃度が
低く、日が経つにつれて PM 濃度が増加し、25、26 日で大幅な上昇が観測された。郊外に位置
する VNUA や TNUT でも都市部の 8 割程度の高濃度 PM が観測されるとともに、3 地点で粒
子濃度の変動が一致しており、ハノイ周辺では PM の高濃度汚染が広域に広がっていることが
確認された。この大幅な上昇について、後方流跡線解析を行ったところ、中国からの越境汚染が
影響している可能性が示唆された。PM0.1 については、観測初期は PM 濃度が増加していくが
1.0-2.5 µm で観測された 25、26 日に大幅な濃度の上昇はみられず、3 地点の粒子濃度の挙動も
異なっていた。これは PM0.1が発生源から発生して間もない粒子であるため、越境汚染の影響を
受けず、各地点の局所的発生源に依存していたものと考えられる。 

 

(2) 各粒径におけるイオンバランスについて 

HUST における各粒径のイオンバランス（A/C, Anion/Cation）を図 3 に示す。HUST だけでな
く、他の 2 地点でも粗大粒子（> 2.5 µm）と超微小粒子（< 0.1 µm）の A/C が < 1 となっていた。
これは鉱物ダストなどに多く含まれる未測定の CO32-と HCO3-が原因であったと考えられる。ま
た、PM0.1では測定成分に含まれていない水溶性有機アニオンの存在も示唆された。 

 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1 PM1.0-2.5成分の日変動          図 2 PM0.1成分の日変動 

 

一方で、微小粒子（0.5-2.5 µm）の A/C はおよそ 1:1 となっていたが、高濃度日の 25、26 日の
み、1.0-2.5 µm の粒径で A/C がアニオンリッチな傾向を示した。この傾向は VNUA では見られ
たが、TNUT では見られなかった。25、26 日でアニオンリッチとなった原因を考察するため、
この 2 日間を高濃度日、それ以外の日を通常日と定義し、1.0-2.5 µm におけるイオン成分の組
成割合を確認したところ、3 地点ともに二次生成由来の成分（NH4+, SO42-, NO3-）の増加が確認さ
れ、特に NO3-が顕著に増加していた。これより、高濃度日では二次生成が盛んに生じ、さらに
モーターバイクなどの排ガスが多いベトナムハノイでは NO3-の前駆体となる NOx が豊富に存
在し、NOx のガス凝縮や凝集が促進されたために NH4+による中和が間に合わず、このような
傾向を示した可能性が示唆される。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3 各 PM 粒径における A/C   図 4 各 PM 粒径における EC1 と OC の相関 

 

(4) 分析成分の相関関係 

各粒径における EC1 と OC の相関関係を図 4 に示す。EC1 は主にバイオマス燃焼や化石燃料
燃焼から排出されるものであるが、各粒径においても非常に良い相関を示し、OC に対してバイ
オマス燃焼や化石燃料燃焼が寄与していることが示唆された。この傾向は郊外の 2 地点でも同
様であった。< 0.1 µm の粒径の相関係数は HUST、VNUA、TNUT でそれぞれ 0.90、0.87、
0.94 であったが、0.1 µm の粒径における OC と EC2 + EC3（車両排気や森林火災から主に排出）
の相関係数は 0.72、0.90、0.70 を示した。< 0.1 µm の粒径の OC と EC1 の相関から、バイオ
マス燃焼や化石燃料燃焼などから発生したガスが広域に存在し、道路近傍で発生した超微小粒
子に凝縮している可能性が示唆された。さらに相関値の比較から、< 0.1 µm の粒径の OC に対
して、バイオマス燃焼や化石燃料燃焼が車両排気と同等またはそれ以上に寄与していたことが
考えられる。これより、バトナムハノイの大気においては、モーターバイクなどの車両排気だけ
でなく、バイオマス燃焼や化石燃料燃焼も大きな影響を与えていることが示唆された。 

 

(5) PM2.5中の有機マーカー分析 

全体的な状況をまず把握すべく 2017 年 10 月に採取した粒径別 PM 試料の炭素成分分析と
PM2.5 試料の有機マーカー分析を行った。PM 中の OC、EC および WSOC 濃度（全粒径の合計
値）の変動を図 5 に示す。観測開始日（17 日）は台風通過後で OC、WSOC、EC ともに低濃度で
あったが、その後段階的に増加し、22 日と 25、26 日に高濃度となった。PM2.5 におけるレボグ
ルコサン（Levo）、コハク酸（C4）、リンゴ酸（hC4）、フタル酸（PhA）の測定結果を図 6 に示す。 

いずれの成分とも炭素成分と同様に期間終盤に向けて増加していたが、22 日はバイオマス燃
焼の指標である Levo のみが大きく増加（2040 ng/m3）し、光化学反応指標の C4、hC4 は微増に
とどまっていた。一方、25、26 日は Levo、C4、hC4 がともに増加し、PhA もこれらほどでは
ないが増加する傾向であった。これらの結果から、22 日の OC の増加はバイオマス燃焼の影響
を強く受けていたと考えられる。また、プラスチック燃焼の指標であるテレフタル酸（t-PhA）も
Levo と同様の変動が見られおり、バイオマスとゴミの混合燃焼がより大気汚染を進行させてい
る可能性が示唆された。一方、C4 や hC4 のジカルボン酸は主に光化学反応によって生成する成
分で、PhA は人為起源 VOC の二次生成マーカーである。ジカルボン酸が高かった 25-26 日の
OC 増加は、バイオマス燃焼の影響もあった上で二次生成も盛んであったことが確認された。 
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図 5 PM 中の全 OC, WSOC, EC 濃度     図 6 PM2.5中のﾚﾎﾞｸﾞﾙｺｻﾝ（Levo）, ｺﾊｸ酸（C4）, 

の濃度変動                ﾘﾝｺﾞ酸（hC4）, ﾌﾀﾙ酸（PhA）濃度 

 

有機マーカーに特徴が見られた 22

日と 25、26 日を含む期間について、
粒径別の有機マーカー測定結果を図
7 に示す。この測定では、上述の成分
の他に、トルエン由来二次生成マー
カーの DHOPA、イソプレン由来二
次生成マーカーの 2-メチルテトロー
ル（2MTs）、花粉や胞子など生物起源
一次粒子のマーカーであるアラビト
ール（Arabitol）も測定した。Levo、C4

など多くの成分が PM2.5 よりも小さ
い微小粒径に偏っており、その中で
も PM2.5-1.0 や PM1.0-0.5 の割合が大き
かった。一方で生物起源のアラビト
ールは PM10-2.5 の粗大粒径の割合が
高かった。バイオマス燃焼の影響が
大きかった 22 日の Levo の結果を見
ると、PM0.1の濃度が他の日と比べて
高いという特徴が見られた。t-PhA

も Levo ほど明確ではないが同様の
傾向となっていたことから、燃焼性
の PM はかなり小さな粒径に影響を
及ぼしていることが明らかとなり、
健康影響の観点からも、早急に対策
を講じる必要性が示唆された。 

 

(6) PM2.5中の PAHs 

PM2.5 試料中の PAHs 濃度の変化
を図 8 に、成分毎の平均濃度を図 9

にそれぞれ示す。PM2.5中 PAHs （16

物質）の濃度範囲は 1.6–14.5 ng/m3

であり、その平均値は 4.1 ng/m3であ
った。PAHsの成分特性をベンゼン環
の環数毎に解析すると、2、3 環の低
分子 PAHs の割合はそれぞれ全体の
3%、9%程度であったのに対し、5 環
の PAHs は 26%、6 環の PAHs は
46%と、高分子の PAHs による寄与
率が高く、高濃度で検出される傾向
にあった。 

PAHs の潜在的な発生原因は多岐に渡るため、ある環境媒体から検出された PAHs の起源を
推定する手法として異性体の存在比を基にする Diagnostic ratio （DR）がよく用いられる。本研
究では indeno[1,2,3-cd]pyrene （IP）と benzo[ghi]perylene （BP）、benz[a]anthracene （BaA）
と chrysene （Chry）を用いて解析を試みた。BaA/（BaA + Chry）はいずれも 0.5 以上で、IP/（IP 

+ BP）は 0.4–0.5 の範囲にプロットされた。これらの結果は、検出された PAHs が主に石油燃焼
の影響を強く受けたものであることを示唆している。HUST は幹線道路の周辺に位置しており、
バイクや自動車の交通量が多いことが影響していたと考えられる。 

図 8 観測期間における PAHs の濃度変動 
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図 7 各 PM 粒径における有機マーカー成分 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 9 大気 PM 中 PAHs の平均濃度     図 10 雨水懸濁粒子中 PAHs の平均濃度 

 

(7) 雨水中の PAHs 

雨水中の懸濁粒子から検出された PAHs の成分毎の平均濃度を図 10 に示す。16 物質の合計
濃度の範囲は 93.5–590 ng/L で、試料採取量の違いを考慮した体積加重平均値は 310 ng/L であ
った。この結果を日本国内（埼玉県）で採取した試料の分析結果と比較すると、約 10 倍程度も高
濃度であった。しかしながら、大気中 PAHs 濃度変動に雨がおよぼす影響を解析したところ、降
雨の前後で PM2.5 中の PAHs 濃度に明瞭な変化は確認されなかった。これは、HUST が都心部
に位置しており、バイクや自動車から PAHs が恒常的に発生していることや、雨天時に太陽光
が遮られたことによって大気中 PAHs の光分解が阻害されたためであると考えられる。 

雨水懸濁粒子中 PAHs の成分特性を大気 PM2.5中の PAHs データ（図 10）と比較すると、2、3

環の PAHs の存在割合にやや増加がみられるものの、高分子 PAHs の割合が高いという点にお
いて両者の特徴は概ね類似していた。このことより、雨水の懸濁粒子に含まれる PAHs は大気
粒子中に存在する PAHs に大きな影響を受けていると考えられる。雨水中 PAHs の平均濃度と
降水量から算出した雨を通じた PAHs の降下量はおよそ 24,000 ng/m2程度と推定され、このう
ちの一部が直接あるいは間接的に河川や湖沼へ流入すると考えられる。一般的に高分子の PAHs

は強い発がん性を示す傾向にあり、水環境では底質粒子に蓄積して存在する。本研究において、
雨水中の懸濁粒子から大気 PM と同様に高分子の PAHs が多く検出されたことから、ベトナム
ハノイにおいては降雨により大気 PM が水環境に移行し、底質粒子として堆積することで、高
分子 PAHs の濃度増加に寄与している可能性が示唆された。 

 

(8) 雨水中 PM の観察 

ろ過された雨水試料を SEM にて観察した。まず拡大倍率を 1 万倍に固定し、一視野あたり縦
横 10 µm×13 µm の画角とし、隣り合った縦 5 視野×横 5 視野の計 25 視野について観察した。
さらに、その 25 視野の観察を同一フィルタの別の場所について 3 箇所行い、合計 9750 µm2の
面積について観察した。その結果、大気 PM と思われる 3 つの粒子が確認された（図 11）。これ
を画像処理により面積を導出し、投影面積径を計算したところ、左から 0.2 µm、0.25 µm、0.26 

µm の粒径の粒子であった。なお粒子が写っている写真は約 3 万倍に拡大して撮影しているが、
フィルタの孔（孔径 0.05 µm）も確認できる。孔径よりも大きな粒子が観察されたが、ろ過されず
にフィルタ上に残ったものと考えられる。 

これらの粒子を溶液の懸濁物とした場合の雨水溶液中濃度を推定した。これらの粒子の比重
を 1 とし、これをろ過断面積（40 mmφ）と観察面積、ろ過に使用した溶液量から計算すると、懸
濁物質としての溶液濃度は 400 ng/L となった。不溶の懸濁物質の PAHs の溶液濃度は約 180 

ng/L 程度であったことから、懸濁物質の全量としては、おおむね妥当な値であった。これより、
画像解析からも大気中 PM が懸濁粒子として水圏に移行し、大気汚染物質を運んでいる可能性
が示唆された。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 11 雨水試料の SEM による観察 
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