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研究成果の概要（和文）：数日間から1週間の間、5分間刻みに大気粉塵のリアルタイムモニタリングを実施し
た。リアルタイムモニタリングデータをフィルター捕集データで割ることにより、元素の回収率を求めた。気化
し易い元素（As, Se, Sb等）の回収率は100％以上であり、気化しにくい元素（Sr, Zr, Th等）の回収率は100％
以下であった。気化し易い元素は、小さな粒子に吸着しており、その一部はフィルター（孔径0.025 μm）に捕
集されていなかった為、回収率が100％以上となったと考えられる。一方、大きな粒子は、プラズマ中で完全に
分解されなかった為、回収率が100％以下となったと考えられる。

研究成果の概要（英文）：From a few days to one week, real time monitoring of APs was carried out 
with an interval of 5 min. Recovery of elements was calculated by dividing the real-time monitoring 
data by the filter-collection data. The recovery of easily vaporized elements (As, Se, Sb etc.) was 
larger than 100%, and that of hardly vaporized elements (Sr, Zr, Th etc.) was less than 100%. It is 
likely that smaller particles, on which easily vaporized elements were enriched, were not collected 
on filters. Whereas, larger particles could not be decomposed completely in plasma and that is a 
reason why the recovery of hardly vaporized elements was less than 100%.

研究分野： 分析化学、環境化学
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１．研究開始当初の背景 
これまで中央大学理工学部 環境化学研究室
では、1995 年 5 月より 18 年間に渡り、大気
粉塵を粒径別（< 2 μm、2-11 μm、> 11 μm
の 3段階）にフィルター上に捕集し、その中
の金属元素をモニタリングし続けてきた。具
体的には、1 ヶ月に 1 回の頻度で主成分元素
（Na, Mg, Al, K, Ca, Fe の 6 元素）を誘導
結合プラズマ発光分析法（ICP-OES）、微量元
素(Li, Be, Ti, V, Cr, Mn, Co, Ni, Cu, Zn, 
As, Se, Mo, Cd, Sb, Ba, Pb の 17 元素)を誘
導結合プラズマ質量分析法（ICP-MS）でモニ
タリングし続けてきた。世界的にみてこのよ
うに長期間に渡って多元素をモニタリング
している例はない。 
今までの研究により、以下のようなことを明
らかにした。 
(1) 重量濃度で比較すると 2 μm以下の大気
粉塵が最も多く、全体の約 60％を占めている。
その 2 μm 以下の大気粉塵中にアンチモン
（Sb）、セレン（Se）、カドミウム（Cd）、鉛
（Pb）、ヒ素（As）などの汚染元素が、地殻
の濃度と比較して 1000 倍から 10000 倍も濃
縮していることが明らかとなった。 
(2) フィルター捕集する手法を用いて、時々
刻々と変化する大気の動態を把握すること
は困難であった。そこで、新たに開発された
ガス交換器(GED)を用いることで、大気中の
粒子を損失することなく、ガス分子を空気か
ら Ar に置換した後に、高い検出感度を持つ
ICP-MS に直接導入できるようにした。この試
料導入システムを ICP-MS と結合させること
により、大気粉塵中に含まれる微量元素をリ
アルタイムで測定することを可能にした（図
1参照）。 

 
 
 
 
インパクターを通して粒径< 1.0 μm の大気
粉塵（PM1.0）を選択し、その一部を分岐さ
せた。その後、GED を通して ICP-MS に直接導
入し、リアルタイム測定を行った。同時に大
気粉塵をニトロセルロースフィルター(孔径
0.025 μm)上に捕集した。 
そして、測定終了と同時にフィルターを回収 
し、マイクロ波酸分解を行った。測定は 15
元素の多元素同時定量モードで行った。リア
ルタイムデータをフィルター捕集データで 

割り、元素の回収率を計算した。その結果、
酸化物の融点及び沸点が低い 7元素（V, Co, 
As, Mo, Sb ,Tl, Pb）の回収率は 62-132%と
比較的良い回収率を示したが、酸化物の融点 
及び沸点の高い 8元素（Ti, Cr, Mn, Ni, Cu, 
Zn, Sn, Ba）では回収率が 50%以下であった。
このことから、たとえ PM1.0 の小さな大気粉
塵をICP-MSのプラズマに導入しても、ICP-MS
中では完全に原子化・イオン化されていない
可能性が考えられる。 
 
２．研究の目的 
中国からの PM2.5(直径 2.5 μm以下の大気粉
塵)の越境汚染が深刻な問題となっている。 
通常、大気粉塵中の微量元素を測定するため
には、大気粉塵をフィルター上に捕集し、酸
分解しオフラインで測定するのが普通であ
る。しかし、この通常の方法で得られる値は
数時間から数日間の平均値となる。そこで申
請者は、大気粉塵を直接 ICP-MS に導入し、
大気粉塵中の微量元素をリアルタイムで測
定するシステムを確立した。本申請では今ま
でに開発したシステムを改良してPM2.5大気
中粉塵中微量元素のリアルタイムモニタリ
ングを行えるようにする。得られた元素組成
及び粒子形状・大きさの分布と、気象要素と
の相関から大気粉塵の発生源を解明する。得
られた結果は、国内の環境行政施策の基礎デ
ータとなると共に、中国からの PM2.5 越境汚
染の影響を敏感に捕らえることに利用でき
る。 
 
３．研究の方法 
平成 25 年度までに、大気を連続的にサンプ
リングし、大気中の大気粉塵を ICP-MS 装置
に直接導入するリアルタイムモニタリング
システムを構築した（図 1参照）。しかし、
PM1.0 と小さな大気粉塵でさえ、気化しに
くい元素は ICP プラズマ中で完全に原子
化・イオン化されていない。そこで、本申
請では、プラズマの温度を高めたり、プラ
ズマ中での試料滞在時間を長くさせるよう、
モニタリングシステムを改良し、PM1.0 は
もちろん PM2.5 でもプラズマ中で完全に原
子化・イオン化できるようにする。そして、
PM2.5 大気粉塵の発生源を明らかにする。 
 
４．研究成果 
【平成 26 年度】 
1 μm以下の大気粉塵（PM1.0）のリアルタイ
ムモニタリングを 2014 年 10 月 23 日から 30
日まで、5分間隔に 1週間連続して行った。 
元素濃度は風向に応じて大きく変化した。そ
の時間変化の傾向から元素を4つのグループ
に分けることができた。Group 1: Al, Ti, Fe
の起源は土壌だと考えられる。Group 2: Cu, 
Se, Cdは焼却場から発生する焼却飛灰が起源
だと考えられる。Group 3: V, Ni は重油の燃
焼が起源だと考えられる。Group 4: As, Sb
は揮発性元素として同一の挙動を示した。 

図 1 大気粉塵のリアルタイムタイム 

モニタリングシステム 



【平成 27 年度】 
昨年度に引き続き、1 μm 以下の大気粉塵
PM1.0 を誘導結合プラズマ質量分析計に直接
導入することによりリアルタイムモニタリ
ングを 2015 年 4月 27 日から 30 日、8月 3日
から 6日、11月 16 日から 18 日に行った。季
節変化よりも、風向に大きく影響していた。
特にリアルタイムモニタリングを行った
2015 年 4月 27 日から 30日は、主に南風が吹
いており、Vと Ni が同じ挙動を示した。この
結果は、サンプリング地点（中央大学）の南
の方向に位置する京葉工業地帯で使用され
ている重油の燃焼による影響であると考え
られる。リアルタイムモニタリングを行うと
同時に、大気粉塵を、孔径 0.025 μmのニト
ロセルロースフィルターに捕集し、フィルタ
ーごと酸分解して得られた大気粉塵中元素
濃度（フィルター捕集データ）を求めた。リ
アルタイムモニタリングで得られた大気粉
塵中の元素濃度（リアルタイムデータ）を、
フィルター捕集データで割り算をし、回収率
を求めた。その結果、気化し易い元素の回収
率は 100%以上となり、気化しにくい元素の回
収率は 100%以下となった。回収率が 100%以
下となったのは、プラズマ中で完全に気化・
原子化・イオン化されていないことが原因だ
と考えられる。一方、回収率が 100%以上とな
ったのは、気化し易い元素は小さな粒径の大
気粉塵に濃縮しており、その小さな粒径の大
気粉塵がフィルター上に捕集されないこと
が原因だと考えられる。 
【平成 28 年度】 
昨年度に引き続き、1 μm 以下の大気粉塵
PM1.0 を誘導結合プラズマ質量分析計に直接
導入することによりリアルタイムモニタリ
ングを 2016 年 10 月 13 日から 14 日、12 月 6
日から 7日に行った。 
【平成26年度から28年度までの3年の結果】 
リアルタイムモニタリングを行うと同時に、
大気粉塵を、孔径 0.025 μm のニトロセルロ
ースフィルターに捕集し、フィルターごとに
酸分解して得られた大気粉塵中元素濃度（フ
ィルター捕集データ）を求めた。リアルタイ
ムモニタリングで得られた大気粉塵中の元
素濃度（リアルタイムデータ）を、フィルタ
ー捕集データで割り算をし、回収率を求めた。
その結果、気化し易い元素の回収率は 100％
以上となり、気化しにくい元素の回収率は
100％以下となった。回収率が 100％以下とな
ったのは、プラズマ中で完全に気化・原子
化・イオン化されていないことが原因だと考
えられる。一方、回収率が 100％以上となっ
たのは、気化し易い元素は小さな粒径の大気
粉塵に濃縮しており、その小さな粒径の大気
粉塵がフィルター上に捕集されないことが
原因だと考えられる。プラズマ中で完全に気
化・原子化・イオン化されないことを改善す
る為、塩酸を加熱して生成させた塩化水素ガ
スとアブレート粒子を反応させることによ
り、アブレート粒子中の金属成分の一部を塩

化物に変換させることにより、プラズマ中で
の気化･原子化・イオン化を加速させた[雑誌
論文③]。 
平成 26年度から平成 28年度にかけて行った
リアルタイムモニタリングの結果を研究室
のホームページに掲載し、広く一般に公表し
た。 
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