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研究成果の概要（和文）：ハノイならびにチェンマイにおいてPM2.5およびPM0.1のフィールド観測を行い、炭
素、イオン、有機マーカー成分が測定され、さらに粒子画像解析も実施された。ハノイでのPM2.5中の主要成分
は、OC、ECとイオン成分であり、無機エアロゾルは(NH4)2SO4粒子およびNH4NO3粒子であった。PM0.1中の主要成
分は、OCおよびECであった。OCおよびEC濃度は、季節を問わず高濃度であり、自動車やバイクによる一次排出の
寄与が示唆された。ハノイとチェンマイで測定成分の比較を行ったところ、両地域ともにカリウムイオン濃度、
レボグルコサン濃度が高く、バイオマス燃焼の高い寄与が確認された。

研究成果の概要（英文）：Field sampling and analysis of chemical components in PM2.5 and PM0.1 
collected in Hanoi and Chiang Mai were carried out, and the image analysis for PM0.1 was also 
performed using a transmission electron microscope. Main components in PM2.5 collected in Hanoi were
 OC, EC and ion components, and inorganic aerosols were almost (NH4)2SO4 and NH4NO3 particles. On 
the other hand, main components in PM0.1 were OC and EC. Since concentrations of OC and EC 
components were always high regardless of the season, it was suggested that primary emission by 
automobiles and motorcycles notably contributed to PM pollutants in Hanoi. When the chemical 
components in PM2.5 collected in Hanoi were compared with those in Chiang Mai, high concentrations 
of potassium ion and levoglucosan were confirmed in both areas. Therefore, it means that biomass 
burning has contributed to composition of PM2.5 in both areas.

研究分野： 環境化学、大気エアロゾル科学、化学組成分析と大気汚染評価

キーワード： 超微小粒子　アーティファクト　フィールド観測　粒子組成　有機マーカー　バイオマス燃焼　粒子成
長　粒子画像解析
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
国内での PM2.5 環境基準の制定に伴い、大

気汚染物質の越境汚染の観点から東アジア地
域を対象とした大気フィールド観測は頻繁に
行われるようになってきた。しかし、これら
越境汚染の気塊の起源とされる、東南アジア
地域の PM0.1 や PM2.5 に関する調査はほとん
ど行われていない。東南アジア地域は現在、
従来の野焼きなどのバイオマス燃焼に加え、
急速な経済発展により今後の大気環境悪化が
最も懸念される地域である。さらに、健康影
響を考慮した PM2.5 に関する環境基準制定な
どの環境政策も遅れており、今後の日本企業
の東南アジア地域への産業移転などを考慮す
ると、PM0.1や PM2.5に関する大気フィールド
観測を先駆けて行うことの意義は大きい。 

PM0.1 は質量濃度での寄与は小さいものの、
個数濃度では大気中の大部分を占める。
PM0.1 は粒径が小さいために健康影響のみな
らず、PM2.5生成の核や雲核として振る舞い、
気候変動に重要な役割を果たす。しかし、
PM0.1 は、その小さい粒径から大気圧下でフ
ィルターに均一捕集することが難しく、これ
までの減圧過程での捕集方法では半揮発性
成分が揮発するなど、正確な成分把握は困難
であった。研究代表者らは、既往研究におい
て、PM0.1 を大気圧下で均一捕集できる可搬
型の慣性分級型サンプラーを開発してきた
が、このサンプラーの使用にあたっては、
PM0.1 捕集中のガス吸着に関するアーティフ
ァクトを正確に把握しておく必要がある。 
 
２．研究の目的 
本研究では、東アジアからの越境汚染にお

いて気塊の起源とされる東南アジア地域、特
に産業移転が盛んであるベトナム（ハノイ）
とタイ（チェンマイ）を対象として、PM0.1

ならびに PM2.5の大気フィールド観測を季節
別に行い、粒子成分分析による環境データの
蓄積、さらに、成分中有機マーカーに着目す
ることで、自動車排ガスやバイオマス燃焼な
どの発生源の寄与を評価する。フィールド観
測開始前には、PM0.1 サンプリングに必要な
慣性フィルターサンプラーのアーティファ
クト評価をまず行い、その性能を正確に把握
した上でフィールド観測に用いる。また、化
学成分分析以外に透過型電子顕微鏡(TEM)
を用いた粒子画像解析も行い、粒子性状から
も地域的な特徴を調査する。 
 
３．研究の方法 
(1) 慣性サンプラーのアーティファクト評価 

アーティファクト評価に用いた PM0.1観測
用慣性フィルターサンプラーの概要を図 1に
示す。評価実験では石英繊維フィルターをサ
ンプラーに 3 枚セットし、さいたま市内の埼
玉大学構内において 23.5 時間サンプリング
を行った。2, 3 段目のフィルターのガス成分
濃度が同程度であれば、各フィルターへのガ
ス吸着は同程度であり、上段から下段のフィ

ルターへの PM0.1の通過による過大評価はな
いと、仮定することができる。これより、1
段目と2, 3段目のフィルターを比較すること
によりガス成分の吸着影響を評価した。 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 1 慣性フィルターサンプラーの概要 
 
(2) ハノイおよびチェンマイでのフィールド観測 
観測地点として、ハノイはハノイ市内にあ

るハノイ工科大学構内、チェンマイはチェン
マイ市内にあるチェンマイ大学構内を選択し
た。ハノイ市は、ベトナム北部に位置する首
都であり、温帯夏雨気候に属す。北ベトナム
の大気条件は、夏には高気圧が南半球から北
に向かって広がり、インド洋上の高気圧と南
シナ海上の亜熱帯性の高気圧による気団に支
配される。この高気圧の配置により、湿った
空気とモンスーンによる雨がもたらされる。
観測は、2015 年 7 月 13 日から 8 月 2 日の夏
の雨の多い時期および 2016 年 3 月 2 日から
16 日の冬の乾燥した期間で実施した。大気捕
集は各季節 3、または 2 週間の連続捕集とし
た。捕集時間は 24 時間捕集とし、開始時刻は
9 時とした。一方、チェンマイは、バンコクの
北、約 720 km に位置する首都であり、熱帯
に属す。観測は、ハノイとの比較のため 2016
年 3月 2日から 16日の期間で同様の方法によ
り実施した。PM2.5と PM0.1の捕集には、サイ
クロン（URG Corp.）および慣性フィルター
(INF)サンプラー（Model 3180 プロトタイプ）
を用いた。吸引流速はそれぞれ 16.7 L/min お
よび 40.0 L/min である。 
試料採取後、有機炭素成分（Organic carbon, 

OC）および元素状炭素成分（Elemental 
carbon, EC）は、熱光学式炭素分析計（Model 
2001）で IMPROVE 法により測定し、分析中
の OC 炭化は反射光で補正した。また、水溶
性有機炭素成分（WSOC）の分析には、TOC
計（TOC-VCPH）を用いた。一方、シュウ酸イ
オンおよび無機イオン成分（Cl–、NO3–、SO42–、
Na+、NH4+、K+、Mg2+、Ca2+）は、イオンク
ロマトグラフ（ICS-1600）を用いて測定した。 
 
(3) 有機マーカー分析 
ハノイ工科大学において実施したPM2.5のプ

レ観測（2015年3月16～25日）の試料に対し、
有機マーカー分析の可能性と国内比較を実施
した。粒子捕集にはサイクロンを用い、採取時
間は 10 時から 24 時間とした。データ比較のた
めの国内観測は、さいたま市（埼玉大学）およ
び前橋市（群馬県衛生環境研究所）において各
季節 2 週間、2 地点同時に実施した。OC、EC、
イオン成分に加え、溶媒抽出－誘導体化



GC/MS 法により有機マーカー成分を測定した。
対象成分は、バイオマス燃焼マーカーのレボグ
ルコサン、光化学反応マーカーのジカルボン酸
（C3～C9）、植物起源二次有機マーカーのピノ
ン酸、2-メチルテトロールとした。 
 
(4) 粒子画像解析 
ローボリュームサンプラーおよびナノサンプ

ラーのバックアップステージに TEM グリッド
を固定したダミーフィルターを設置し、約 10 分
間 PM2.5と PM0.1を採取した。粒子画像解析に
は透過型電子顕微鏡（TEM）を用いた。各試料
において TEM グリッドに採取された約 20-30
粒子を 20 万倍の倍率で個別に撮影して画像処
理・解析を行った。各種粒子・粒径について投
影断面積からその面積と等しい投影面積を持つ
円の直径（投影面積径）を求めた。凝集体につ
いては、凝集体を構成する一次粒子の性状およ
び三次元の表面積に関する解析を行った。 

 
４．研究成果 
(1) 慣性サンプラーのアーティファクト評価 

ガス吸着影響評価の実験結果を図 2に示す。
2 段目と 3 段目のフィルターでは、EC が検
出されず、OC の濃度は同程度検出された。
これより、石英繊維フィルターは PM0.1を全
て捕集し、各フィルターに同程度のガス吸着
があることが分かった。OC2 と OC3 のガス
吸着は約40%であり、OC4のガス吸着はOC2
と OC3 のガス吸着よりも低くなった。OC 全
体のガス吸着は、地点によらず約 30%であり、
本サンプラーは従来の観測装置と比較して、
同等またはそれ以上のアーティファクト低
減効果を持つことが明らかとなった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 2 炭素成分濃度とガス吸着傾向 
 
(2) ハノイにおけるフィールド観測 
観測期間中における PM2.5 および PM0.1 の

主要化学成分を図 3 に示す。PM2.5中の主要成
分は、OC、EC、NH4+、NO3-および SO42-で
あった。OC および EC 濃度は、季節を問わず
高濃度であり、一定の濃度を維持している様
子が確認された。ハノイではディーゼルのバ
スやトラックから SO2 が現在でも放出されお
り、これを前駆体としたと考えられる硫酸塩
濃度も、季節を問わず高濃度で観測された。
PM2.5およびPM0.1中のイオンバランスを確認
したところ、NH4+濃度と NO3- + SO42-濃度に
対してどちらの粒径もおおよそ 1:1 の関係と
なっており、無機エアロゾルのほとんどが

(NH4)2SO4粒子および NH4NO3粒子であるこ
とが確認された。PM0.1 中の主要成分は、OC
および EC であった。また PM2.5 と比較する
と日変動は小さく、PM2.5濃度が高濃度の日に
PM0.1 も付随して高濃度日になるような関係
性はみられなかった。 
ただし、雨季と乾季の比較において、降雨

によるウォッシュアウトが観測された場合、
PM2.5 濃度が減少する傾向がみられたが、降
雨修了後には、PM2.5 濃度が急速に増加、回
復する傾向も確認された。これは、核として
成長する PM0.1が十分に存在していたために、
粒子成長が急速に起きたためと考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3 夏季（右）と冬季（左）にハノイで採取され
たPM2.5およびPM0.1中化学成分濃度の日変化 
 
また、PM2.5中の OC、EC、WSOC 濃度お

よびOC/EC比、WSOC/OC比を図4に示す。
WSOC 濃度は夏季において 1.93 ± 1.41 
µgC/m3、冬季において 1.64 ± 0.96 µgC/m3

であった。WSOC/OC 比は平均で夏季におい
て 0.45 ± 0.12（0.21－0.64 の範囲）、冬季に
おいて 0.46 ± 014（0.22－0.65 の範囲）であ
った。夏季と乾季における観測では、ともに
OC と EC 濃度は変動が大きく、EC の変動に
伴って OC も変動している。このため OC は、
自動車やバイクなどの一次排出の影響を大
きく受けていることが示唆される。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 4 夏季（右）と冬季（左）の PM2.5中 OC, EC, 
WSOC濃度およびOC/EC と WSOC/OC の比 
 
続いて、PM0.1中の OC、EC、WOSC 濃度

およびOC/EC比、WSOC/OC比を図5示す。
WSOC 濃度は夏季において 0.54 ± 0.24 
µgC/m3、冬季において 0.51 ± 0.21 µgC/m3

であった。WSOC/OC 比は平均で夏季におい
て 0.50 ± 0.13（0.26－0.68 の範囲）、冬季に
おいて 0.47 ± 012（0.30－0.74 の範囲）であ
った。夏季と乾季における観測では、ともに
OC と EC 濃度は変動が大きく、EC の変動に
伴って OC も変動している。このため、自動
車やバイクなどの一次排出の影響を大きく
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受けていることが示唆される。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 5 夏季（右）と冬季（左）の PM0.1中 OC, EC, 
WSOC濃度およびOC/EC と WSOC/OC の比 
 
ここで観測期間中における PM2.5 および

PM0.1 の炭素フラクションの割合に注目する
（図 6）。PM2.5と PM0.1を比較すると PM0.1に
おいて OC 成分においては、OC2 および OC3
成分の割合が高く、PM2.5および PM0.1で粒子
の組成が異なることが示唆された。この傾向
はさいたま市およびドイツベルリンにおける
我々の既往研究（道路近傍観測）においても
同様の傾向が得られている。また PM0.1 の炭
素フラクションに着目すると PM2.5 の炭素フ
ラクションと比べて日変動がなく、安定して
いた。また観測期間中の炭素成分濃度に大き
な差は見られなかった。このことから本観測
地点において、PM0.1は飽和的に存在する可能
性、あるいは例えば自動車などの一次排出の
同じ発生源が年間を通して存在することが考
えられる。ハノイでは、主要な交通手段は自
動車やバイクであり、天候などによる交通量
の変化はないものと考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図6 夏季（右）と冬季（左）にハノイで採取され
たPM2.5およびPM0.1中炭素フラクションの割合 
 
(3) ハノイとチェンマイにおけるフィールド

観測結果の比較 
ハノイならびにチェンマイにおける PM2.5

および PM0.1中の炭素フラクション割合を図
7 に示す。チェンマイ試料の PM2.5 中の OC
およびEC濃度は平均でそれぞれ 16.0 ± 2.88、
3.60 ± 0.51 µgC/m3であり、同時期にハノイ
で捕集した試料（平均 OC 3.34 ± 1.41 
µgC/m3; EC 1.15 ± 0.63 µgC/m3）に比べて非
常に高い濃度であった。また OC/EC 比は平
均で 4.42 ± 0.44 とハノイ試料（3.20 ± 0.77）
よりも高い（OC に対して EC の濃度が低い）

ことから、本観測期間においてチェンマイで
は、ハノイよりも二次生成起源の影響が大き
い可能性が考えられる。PM0.1 中の OC およ
び EC 濃度は平均でそれぞれ 3.54 ± 0.50、
0.62 ± 0.09 µgC/m3であり、ハノイ試料（平
均 OC 1.08 ± 0.32 µgC/m3; EC 0.14 ± 0.08 
µgC/m3）に比べて非常に高い濃度であった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 7 夏季（右）と冬季（左）にハノイなら
びにチェンマイで採取された PM2.5 および
PM0.1中炭素フラクションの割合 
 
ハノイ試料では、PM2.5 中の炭素フラクショ

ンの char-EC に相当する EC1-OCpy の割合が
大きく、OC は OC2、OC3、OC4 および OCpy
が 6 割程度の割合を占めているのに対して、
PM0.1 中では char-EC の割合が小さくなり、
OC2とOC3が全体の 6割を占める炭素フラク
ションの割合となる特徴がみられ、PM2.5 と
PM0.1 で含炭素エアロゾルの化学組成が異なる
ことが示唆された。チェンマイ試料では、PM2.5

中の炭素フラクションの char-EC の割合が大
きく、OC は OC2、OC3、OC4 および OCpy
が 7 割程度の割合を占めているのに対して、
PM0.1 中でも同様の炭素フラクションの割合と
なる特徴がみられ、PM2.5と PM0.1で含炭素エ
アロゾルの化学組成が似ていることが示唆さ
れた。またチェンマイ試料とハノイ試料を比較
すると、PM2.5、PM0.1 ともにハノイ試料では
EC2 の割合が大きく、ハノイではディーゼル排
気の影響が大きいことが示唆された。 
さらに、ハノイでは、硫酸塩濃度とWSOC 濃

度の間に高い相関が得られたが、チェンマイ試
料では相関が得られなかったことから、ハノイ
では光化学二次生成も WSOC 生成に寄与して
いるが、チェンマイではバイオマス燃焼由来の
WSOC が大部分を占める可能性が示唆された。 
 
(4) 有機マーカーによる国内粒子との比較 

ハノイ、さいたま、前橋における PM2.5中
有機マーカー成分の濃度を図 8 に示す。ここ
での関東 2 地点に関しては、バイオマス燃焼
の影響が大きい冬季（12 月）と平均気温がハ
ノイの 3 月と同程度である春季（5 月）のデ
ータを用いた。PM2.5 中のレボグルコサン平
均濃度は、ハノイ 327 ng/m3、さいたま（冬
季）175 ng/m3、前橋（冬季） 93 ng/m3であ
った。ハノイにおけるレボグルコサン濃度は

 



関東 2 地点よりも高い値となっており、日本
以上にバイオマス燃焼の影響が大きいこと
が明らかとなった。 

ここで、3 地点における PM2.5中の OC と
レボグルコサンの関係を図 9 に示す。関東に
おけるプロットはほぼ同一直線上にあり、レ
ボグルコサンが OC に占める割合は炭素ベー
スで 2 C%前後で推移していた。これに対し
ハノイではプロットはばらついていた。レボ
グルコサンが高濃度だった日は OC に占める
割合は 3～5 C%と高く、バイオマス燃焼起源
粒子が多く存在していたと考えられる。また、
ハノイの PM0.1中のレボグルコサン濃度は平
均 15 ng/m3であり、PM2.5との比較からレボ
グルコサンの大部分は 0.1 µm よりも大きい
粒径に存在することも示された。また、レボ
グルコサンとK+の関係についても確認したと
ころ、K+もバイオマス燃焼の指標として用い
られる成分ではあるが、ハノイのサンプルに
おいてレボグルコサンとK+の相関は見られな
かった。これより、ハノイでは、バイオマス
燃焼以外のK+が存在する可能性が示唆された。 
一方、植物起源二次有機粒子（BSOA）マー

カーに関しては、ハノイでは 2-メチルテトロー
ル濃度が高い一方で、ピノン酸は検出下限未満
となっていた（図 8）。前者はイソプレン、後者
は α-ピネンから二次生成する成分である。この
結果から、ハノイにおけるBSOA はイソプレン
由来が主であると考えられる。関東 2 地点では
どちらの成分も検出されており、ハノイとは異
なる結果であった。この違いはベトナムと日本
の植生の違いが反映されている可能性がある。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 8 ベトナムと日本（関東）の PM2.5 中有機
成分濃度の比較 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 9  OC とレボグルコサンの関係 
 
(5) 粒子画像解析による性状評価 
チェンマイならびにハノイで採取された粒

径100 nm以下の試料に対してTEM観察を行

った。その結果の一例を図 10、11 にそれぞれ
示す。チェンマイ、ハノイでの試料について、
凝集体の混合割合は日本の交差点粒子等より
も低く、凝集体を構成する一次粒子径は交差
点粒子等よりも小さいことが確認された。ま
た、凝集体を構成する一次粒子数については
交差点粒子等よりも多く、球体に対する比表
面積については、チェンマイ試料は DEP と同
程度に高く、ハノイ試料は交差点粒子と同程
度に小さいことが示された。凝集体は自動車
排ガスに多く含まれており、本試料である両
地点とも、日本の交差点ほど自動車排気の影
響を受けていないことが考えられる。これは
成分分析結果で上述したように、バイオマス
燃焼などから排出される粒子と混在している
可能性を示唆するものである。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図10 チェンマイで採取したPM0.1のTEM画像 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 11 ハノイで採取した PM0.1の TEM 画像 
 
次にバイオマス燃焼で排出されるとされ

ている球状のターボールに着目して解析を
行った。チェンマイの試料（図 10）ではター
ボールのような球状粒子が散見されたが、ハ
ノイの試料（図 11）では少なかった。実験室
で稲わらと小枝をそれぞれ燃焼させて、発生
した粒子を捕集し、その試料の TEM 観察を
行ったが、稲わらの方が多く球状粒子を排出
し、小枝の方が凝集体を多く排出する結果と
なった。この違いは明らかではないが、バイ
オマス燃焼といえども燃焼物や燃焼温度等
の他の条件により、球状粒子の排出傾向が異
なる可能性が示唆された。 
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