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研究成果の概要（和文）：新潟の田園地域においてPM2.5の季節別集中観測を2018年～2021年の3年間各季それぞ
れ3週間継続して行い、PM2.5成分の季節変化の特徴について明らかにした。レセプターモデルにより石炭燃焼、
化石燃焼、海塩、土壌、植物燃焼、複数起源の二次生成粒子、調理起源の発生源が抽出された。発生源寄与の季
節変動から、春と秋はピネン由来二次生成の影響が大きく、夏は二次生成硫酸粒子、イソプレン由来二次生成の
影響が大きく、冬は二次生成硫酸粒子の影響が最も大きかった。後方流跡線とPM2.5濃度の季節変動から、秋季
は近隣の野焼きにより、冬季は中国東北部でのバイオマス燃焼の影響を強く受けていることが考察された。

研究成果の概要（英文）：Seasonal intensive observations of PM2.5 in a rural area of Niigata were 
conducted continuously for three weeks in each season from 2018 to 2021, and the characteristics of 
seasonal changes in PM2.5 components were clarified. PM2.5 sources of coal combustion, fossil 
combustion, sea salt, soil, plant combustion, secondary produced particles of multiple sources, and 
cooking sources were identified by the receptor model. The seasonal variations in source 
contributions suggested that pinene-derived secondary particles had large　contribution in spring 
and fall, secondary sulfate particles and isoprene-derived secondary particles had large 
contributions in summer, and secondary sulfate particles had large contributions in winter. Backward
 trajectory and seasonal variations of PM2.5 concentrations suggested that the site was strongly 
influenced by nearby open burning in autumn and by long range transportation of biomass burning 
pollutants in northeastern China in winter.

研究分野： 大気環境化学

キーワード： PM2.5　有機エアロゾル　レセプターモデル　越境大気汚染　バイオマス燃焼
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の学術的意義としては、PM2.5主要成分の一つで発生源解明に不可欠な有機指標物質について、日本海側
の越境汚染の影響が大きい地点における長期観測データが初めて包括的に得られた点が挙げられる。また、秋季
は近隣の野焼きにより、冬季は中国東北部でのバイオマス燃焼の影響を強く受けており、PM2.5の越境輸送およ
びローカル起源からの寄与を明らかにした点も意義がある。
社会的意義としては、モデルの構築によるPM2.5予測精度の改善、発生源情報の整備、アジアにおける地域的取
組の推進等が我が国におけるPM2.5対策として挙げられ、これらに対する重要な科学的知見の提供に資すること
が出来る点が挙げられる。

※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、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
本州日本海側に位置する新潟市では、2014 年 2 月に PM2.5 の日平均値が環境基準を超える 96 

µg/m3 の高濃度イベントが観測された。新潟における濃度上昇の原因は、アジア大陸からの越境
汚染と都市汚染の影響が複合している可能性が高いと考えられている。PM2.5 削減対策の立案に
は、まず主要な発生源を同定し、その寄与を推定することが不可欠である。以前の研究で、2015
～2017 年にかけて新潟市郊外の田園地域における PM2.5 成分の集中観測を行い、観測データを
代表的なレセプターモデルである正値行列因子分解(PMF)モデルに適応し、発生源解析を行った。
その結果、海塩粒子、バイオマス燃焼、土壌粒子、二次粒子の 4 つの主要発生源が同定された。 
更に、PMF 解析により抽出された発生源寄与量と空気塊の流跡から計算する、Potential Source 
Contribution Function（PSCF）解析により、バイオマス燃焼は秋季に、土壌粒子は冬季に中国
東北部からの越境汚染の強い影響が示された①。 
上記の新潟における観測で、PM2.5 中の有機炭素（OC）の占める割合は 15-20%であり主要成分

の一つであった。OC は発生源から粒子として直接排出される一次有機粒子（POA）と、大気中の
光化学反応によって二次的に生成する二次有機粒子（SOA）に大別され、さらにそれぞれは人為
起源と生物起源に由来する。このように OC は様々な発生源に由来する混合物から構成され、従
来の研究のように全有機炭素濃度の観測データをレセプターモデルに適応する限りは、PM2.5 の
詳細な発生源とその寄与率の同定は困難である。また、新潟においては越境汚染の影響が強い時
期には、太平洋側の大都市圏と比べてアジア大陸に特有の燃焼由来等の有機指標成分が観測さ
れることが予想される。 
 
２．研究の目的 
新潟県内の田園地域においてPM2.5の季節別集中観測を2018年～2021年の3年間各季それぞ

れ 3 週間継続して行う。炭素状成分、イオン成分、金属成分の全量分析に加えて、発生源指標と
なる有機指標物質の形態別分析を網羅的に行い、PM2.5 成分日平均濃度の季節変動および地域特
徴を明らかにする。PMF モデルを用いて、日平均濃度の変動を解析することで、工場燃焼、火力
発電所、自動車排気、バイオマス燃焼等発生源因子を抽出し、各因子の PM2.5 寄与濃度を算出す
る。更に、PMF により計算された起源の寄与濃度と空気塊の流跡から、PSCF 解析により、発生源
地域から測定地点への輸送経路を定量的に明らかにする。これらの結果より、長距離越境輸送お
よびローカル起源等の寄与割合を解明する。 
 
３．研究の方法 
(1) 新潟市郊外に位置する国設新潟巻酸性雨測定所にて、PM2.5 の 24 時間サンプリングを、2018
～2021 年の春季（5月）、夏季（7月～8月）、秋季（10 月～11 月）、冬季（1月～2月）にそれぞ
れ約 3 週間行った。PM2.5 は、Thermo Fisher Scientific 社製 Model 2025（以下 FRM）と柴田科
学社製 HV-1000F（PM2.5 を分取するインパクターは東京ダイレック社製 HV-I PM2.5 を使用、以
下 HV）の 2台を用いて捕集した。FRM 試料は恒温恒湿のチャンバー内に放置し、マイクロ天秤に
て粒子重量を測定した。その後、直径 47 mm PTFE フィルターを 2分の 1に切断し、片方を抽出
処理してイオン成分、溶解性有機炭素（WSOC）の成分分析を行い、片方は酸分解した後、微量金
属成分分析を行った。HV 試料は石英繊維フィルターの一部を直径 47 mm 円形カッターで打ち抜
き、更に 2分の 1 に切断し片方を有機溶媒抽出及び誘導体化処理し有機指標物質分析に、別の片
方を炭素成分分析に用いた。イオン成分の測定には Thermo Fisher Scientific 社製 ICS-2100 及
び Integrion を、微量金属測定には Thermo Fisher Scientific 社製 X Series 2 ICP-MS を、有
機指標物測定には島津製作所製 GCMS-QP2020 NX を、炭素成分の測定には、DRI 社製 Model 2001A 
カーボンアナライザーを使用した。測定成分は、以下の 8 イオン種 Cl-、NO3

-、SO42-、Na+、NH4
+、

K+、Mg2+、Ca2+、微量金属 23 元素、有機指標物質 23 種、元素状炭素（EC）、OC、WSOC である。 
 
(2) (1)により取得した PM2.5 成分濃度データを PMF モデルに適応し、PM2.5 の潜在的な発生源
の特定を試みた。PMF は米国環境保護局が開発した EPA-PMF 5.0 を用いた。PMF 法は統計解析で 
あるため、異常値や特殊なデータが含まれていると正しい結果が得られない。そのため、前準備
としてデータのスクリーニングを行った。初めに欠測及び検出限界以下の測定項目の多い試料
のデータを除外し、検出限界以下の測定項目の数値は、検出限界の半分として評価した。発生源
因子数の決定には、因子数 3～12 について 20 回の繰り返し計算を行い、Q 値（因子分析におけ
る誤差の平方和）が最小になるように因子数を決定した。 
 
４．研究成果 
(1) 図 1 に 2018～2021 年の観測期間における PM2.5 日平均濃度を示す。PM2.5 日平均濃度の範
囲は 0.7～40.3 µg/m3であり、降水量、風速が比較的低く、大気中の光化学反応が活発になる春、
夏に PM2.5 濃度が高い傾向が見られた。また、2018、2020 年夏季の各 1 日間は日平均値の大気
環境基準（35 µg/m3）を上回っていた。新型コロナウィルスによる経済活動停滞が日本の大気環
境に与える影響を調査するために、当初の研究計画を変更して 2020 年度も観測を行った。2020



年の PM2.5 濃度季節平均を過年の平均値と比較したが、経済活動停滞の影響に起因する有意な
増減は見られなかった。 
 

 

図 1 2018～2021 年の観測期間における PM2.5 日平均濃度の推移 
 
(2) 図 2 に 2018 年度の全国 118 地点及び 2018、2019 年度の新潟における PM2.5 組成比の年平
均値を示す。2018、2019 年度ともに新潟における PM2.5 の主要成分は SO4

2-、有機炭素成分(OCM)、
地殻由来成分であった。全国平均値と比較すると、SO4

2-、OCM の組成比が類似しており、NO3
-、EC

の組成比は新潟の方が若干低かった。NO3
-は窒素酸化物が大気中での光化学反応により変質した

物質、EC は化石燃料の不完全燃焼が主要起源と考えられるので、新潟市郊外に位置する観測地
点では化石燃焼起源の影響が低いことが示唆された。季節変動については、SO4

2-、NH4
+、OC 濃度

は同時期の気温、日射量が高くなる日に高くなる傾向が見られた。このように PM2.5 および構成
成分濃度は発生源のみならず、気象要因に大きく影響を受ける傾向が見られた。 
 

 

図 2 全国平均(2018 年度)及び新潟(2018、2019 年度)の PM2.5 組成比の年平均値 
 
 (3) 2018、2019 年度の新潟における PM2.5 中主要有機指標物質濃度の季節平均値を図 3 に示
す。バイオマス燃焼起源とされる有機指標物質である Levoglucosan、Mannosan の大気中濃度は、
秋及び冬に高く、特に Levoglucosan は冬季では最大で 95 ng/m3と他の有機成分と比べて著しく
高かった。秋季に高濃度が見られた理由として、衛星で観測されるファイアースポットの分布か
ら測定地点近傍の野焼きによる活動の影響が挙げられる。冬季の高濃度に関しては、後方流跡線
解析とファイアースポットの分布結果から、中国東北部での森林火災、日常生活での石炭、農業
廃棄物の燃焼によってバイオマス燃焼由来の PM2.5 が排出され、冬季の季節風によって新潟に
飛来したと考察された。 
植物活動起源の有機指標物質では夏季にテルペン類の 1 つである、イソプレンに由来する 2-

methylerythritol が高濃度を示し、植物活動が盛んになる時期と同期していた。揮発性炭化水
素(VOCs)の光化学反応と関係付けられる有機指標物質では、日中時間が長く光化学反応が促進
される夏季と春季に Malonic Acid 等のジカルボン酸類が高濃度を示した。調理起源の有機指標
物質である Cholesterol は、通年検出されたが、特に夏季で濃度が高く示された。バイオマス燃
焼由来以外の有機指標物質で高濃度が見られた春季、夏季において、後方流跡線では遠方からの
大気の移流があまり見られなかったため、国内で発生した PM2.5 の影響が大きいと考察された。 
ガスクロマトグラフ飛行時間型質量分析装置(GC-TOFMS)を用いた同定測定の結果から、プラ

スティック燃焼や二次生成の指標とされる Isophthalic acid、Terephthalic acid、1-
Octacosanol が検出されたため、これらの物質について分析条件の検討を行い、追加測定を行っ
た。新潟における PM2.5 中 Terephthalic acid 濃度は、関東地域、東南アジア大都市と比べて
1/10 以下の低濃度であり、人為起源の影響が少ないことが示唆された。 



 

 

 

 

図 3 新潟における PM2.5 中主要有機指標物質濃度の季節平均値(2018、2019 年度)  
 
(4) 新潟で観測された PM2.5 中成分分析結果を PMF モデルに適応し、PM2.5 発生源因子の抽出を
行い、各因子の PM2.5 濃度に対する寄与率を推計した。12 個の発生源因子が抽出され、各因子
内の寄与率の高い組成の組み合わせにより発生源を同定した。例えば、石炭に特有に含まれる
As、Se、Pb の寄与率が高い因子は Coal Combustion とみなした。図 4は抽出された発生源に対
する季節別寄与率を示す。季節別の特徴として、春と秋はピネン由来の二次生成粒子の影響が比
較的大きく植物活動が活発な時期に寄与が大きくなったと考えられる。夏は硫酸二次生成粒子
の影響が最も大きいが、イソプレン由来の二次生成の影響も他の季節と比較すると夏に大きい
結果となった。この季節変動の傾向は、光化学反応及び植物成長の活発な時期と同期している。
冬は、硫酸や硝酸二次生成粒子などの無機二次エアロゾルの寄与の影響が最も大きいが、様々な
因子から満遍なく影響を受ける傾向が見られた。 
 以前の研究では海塩粒子、バイオマス燃焼、土壌粒子、二次粒子の 4つの主要発生源が PMF モ
デルに抽出されたが、本研究では二次粒子の中でも硫酸や硝酸のような無機二次粒子とジカル
ボン酸のような有機二次粒子の起源を区別することができた。また、燃焼起源については、石炭
燃焼、石油燃焼、バイオマス燃焼、調理起源のように細分化することができた。 
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図 4 新潟における PMF モデルによる季節別発生源寄与率(2018～2020 年度のデータを使用)  

 
(5) 2019 年 1～12 月に、PM2.5 成分測定を行った国設新潟巻酸性雨測定所にて有機エアロゾル
自動計測器を用いて、OC と EC の 1 時間値を測定し、短期的な高濃度の要因を調査した。OC、EC
共に 2～3 月にかけて濃度が極大になり、7 月から 8 月に極小になる季節変動が見られた。先述
の有機成分測定結果から、春季の OC の極大は二次生成有機粒子によるものだと考えられる。9
月から 12 月にかけても OC、EC 濃度が高い現象がみられ、(3)で記述した有機指標物質濃度の季
節変動と合わせて考察すると、秋季は測定地点近隣の野焼きが、冬季は中国東北部でのバイオマ
ス燃焼が高濃度の要因と考えられる。 
各月の 1 時間値の最大値に着目すると各月で 75 パーセンタイル値の OC では 2 倍、EC では 4

倍以上の高濃度が観測されていた。特に 2、3、5 月には OC 濃度が 10 µgC/m3を超えており、3、
5、9月には EC 濃度が 4 µgC/m3を超えていた。これらの高濃度イベントは、測定地点近傍におけ
る自動車、固定発生源からの化石燃焼、バイオマス燃焼の影響、長距離越境輸送等の要因が考え
られる。長距離越境輸送の事例として、1月 16 日に能登と新潟で EC、OC 濃度 1時間値の急激な
上昇が観測され、後方流跡線から中国東北部からの汚染気塊由来の OC、EC が北陸～新潟に広域
的に飛来したと考えられる。 
 
(6) 一連の研究結果から得られた知見は以下のようにまとめられる。(i) PM2.5 試料の季節別サ
ンプリングを 2018 年～2021 年に行い、3 年間で約 250 検体の日毎成分濃度データを得ることが
出来た。(ii) 季節別の PM2.5 化学組成比及び有機指標物質の季節変化の特徴について明らかに
した。(iii) 本研究で得られた観測データを用いて、PMF 法による PM2.5 の発生源寄与を計算し
た所、石炭燃焼、化石燃焼、海塩、土壌、植物燃焼、複数の起源の二次生成粒子、調理起源と従
来の研究よりも細分化された発生源が抽出された。(iv) 発生源寄与の季節変動から、春と秋は
植物(ピネン)由来の二次生成の影響が大きく、夏は二次生成硫酸粒子、植物(イソプレン)由来二
次生成の影響が大きく、冬は、二次生成硫酸粒子の影響が最も大きくなり、PM2.5 起源の季節的
特徴が得られた。(v) 長距離越境輸送およびローカル起源等の寄与割合の推計は PSCF 解析によ
る定量的な評価は現在実施中であるが、定性的には、後方流跡線と PM2.5 濃度の季節変動から、
秋季は近隣の野焼きにより、冬季は中国東北部でのバイオマス燃焼の影響を強く受けているこ
とが考察された。 
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