
埼玉県環境科学国際センター・大気環境担当・担当部長

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

８２４０５

基盤研究(C)（一般）

2020～2017

人為起源粒子（PM1）の高時間分解測定と北東アジアの実態解明

High-time resolution measurement of PM1 and its characterization in the 
Northeast Asia

９０４１５３７３研究者番号：

米持　真一（Yonemochi, Shinichi）

研究期間：

１７Ｋ００５３５

年 月 日現在  ３   ６ １８

円     3,600,000

研究成果の概要（和文）：国内ではほとんど計測事例のない粒径1um/m3以下の粒子(PM1）の実態解明を行った。
PM714を用いたPM1とPM2.5-1の1時間値測定の結果、PM2.5が15ug/m3を超えた日のうち、年間で6～13日は自然起
源粒子の増加が原因と考えられた。富士山頂でPM1を昼夜別に採取し、化学分析を行った結果、夜間のPM1に含ま
れるAs/V比が特に高値になった期間は気塊が大陸方面から直接運ばれていた。また、韓国済州島のPM1中のAs/V
とPb/Znには経年的な減少が見られ、中国の大気汚染対策の効果が現れていた。元素間の相関を調べた結果、As
のほかMoとSbが指標として有効である可能性が示唆された。

研究成果の概要（英文）：We measured PM1 that has less observed in Japan. Hourly mass concentrations 
of PM1 and PM2.5-1 were measured with PM714. The increase of PM2.5 concentration on ten days a year 
were caused by increasing of PM2.5-1 originated from natural sources.  We collected PM1 samples in 
the daytime and the night at the top of Mt.Fuji and measured elements in order to clarify long-range
 transportation. As/V ratio of PM1 in the night obviously increased and the air mass was directly 
transported from Asia continental. As/V and Pb/Zn clearly decreased year by year in Jeju island 
because of the effect of improvement of air pollution in China.
Correlation between elements in PM1 collected at Mt.Fuji and Jeju was calculated  . As, Mo and Sb 
were thought to be useful as indicator of long-range transportation from China.

研究分野：大気環境工学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
PM1は燃焼等の人為起源粒子に特化した評価が可能になると期待されるが、これまでほとんど測定されてこなか
った。PM1の1時間値を測定することで、PM2.5濃度増加の原因が人為起源か自然起源かが分かるようになり、ま
た、富士山頂や韓国済州島をフィールドとした本研究によって、大陸から長距離輸送されるPM1の指標として有
効な元素を抽出することができた。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
我が国では PM2.5の環境基準が設定され、削減対策が進められている。大気エアロゾルの粒
径分布は粒径 2 µm前後を谷とする二山分布であることが知られている。PM2.5には主に燃焼等
の人為活動により発生する粒子が含まれるが、海塩粒子や土壌粒子など自然起源の粗大粒子の
一部が含まれ、例えば黄砂飛来時は PM2.5濃度にも上昇が見られる。サブミクロン粒子（PM1）
に着目した場合には、これらの自然起源粒子をほぼ除外でき、人為起源粒子のみを評価するこ
とが可能と考えられるが、日本国内や北東アジアでは、PM1の長期的な測定事例は少なく、国
内では AMS（Aerosol Mass Spectrometer）を用いた SIA（Secondary Inorganic Aerosol）、SOA
（Secondary Organic Aerosol）の連続観測 1)以外には、申請者による１週間単位の通年観測のみ
である。なお、申請者がこれまでに行った、PM1に関する観測では以下の事が分かっている。 
①2005年 1月から行っている埼玉県加須の PM2.5と PM1の週間単位のフィルター捕集による通
年観測の結果、週平均値ベースの PM1／PM2.5は 0.6～0.9であった 2)。また、主要成分では PM1

中の Na+、Mg2+、Ca2+が PM2.5と比べて特に低濃度であった。 
②2010年、2011年と初冬期に上海市で行った各 2週間の PM1.1と PM2.1採取では、PM1.1／PM2.1

は 0.57と低値であった。 
③2013年 1月に中国広域で発生した高濃度 PM2.5汚染時に北京市で 2週間の PM2.5、PM1採取を
行った結果、PM1／PM2.5は 0.95以上であった 3)。 
 
２．研究の目的 
 PM2.5 には人為起源の粒子以外に、自然起源の粒子も一部含まれるが、PM1／PM2.5 は地点や
季節によって大きな差が見られた。しかし、これらは数日から 1週間単位のフィルター採取に
よるものであり、PM1の詳細な濃度変動は分からない。もし PM1の成分を含めた高時間分解観
測を行うことができれば、人為起源粒子の動態を詳細に知ることができ、PM2.5高濃度時の人為
起源粒子の寄与を解明できる。 
国内では PM1の実態はほとんど報告が無い。そこで本課題では、埼玉県加須をはじめとする
国内や北東アジアにおける PM1の実態を明らかにすることを目的とする。また、PM1の成分を
詳しく調べることで、中国等から輸送された PM1 の指標元素の検討を行う。これらの情報は
PM2.5濃度上昇時おける人為起源の粒子の寄与を明らかにでき、PM2.5対策の効果を検証するこ
とにも繋がる。 

 
 
３．研究の方法 
本研究では、以下の 4つの項目について検討した。まず埼玉県加須（環境科学国際センター）
において PM1の高時間分解測定を行い、成分を調べることで人為起源粒子と自然起源粒子の濃
度変動を詳しく調べた。次に富士山頂や北東アジアの主要都市において PM1を採取し、各地点
の PM1の濃度レベル、化学成分の特徴を明らかにするとともに、指標元素の検討を行った。 
 
(1)PM1の高時間分解通年測定 
 埼玉県加須にて PM1の高時間分解測定を行った。測定には PM714（紀本電子工業）を用いた。
本機は PTFE製テープフィルターに PM1をスポット状に採取するが、この試料表面を別の PTFE
製カバーテープで保護する機能を有しており、濃度上昇時の試料の化学成分分析が可能である。
同時に PM2.5-1試料も採取するため、高濃度時における PM2.5と PM1の化学組成の変動を知るこ
とができる。 
 
(2)富士山頂における PM1の観測による長距離輸送の評価 
 自由対流圏に位置する富士山頂は、大陸方面などから長距離輸送されてきた PM1を採取する
のに最適である。そこで旧富士山測候所内に PM2.5シーケンシャルサンプラー（2025i）を設置
し、分級器を PM1（Sharp Cut Cyclon、SCC）に換えて PM1採取を行った。24時間採取を基本
とするが、これまでの PM2.5の観測研究から、日中は谷風や周辺の表土粒子の影響を受ける可
能性がある。そこで昼夜別の 12時間採取も試みた。 
 
(3)中国・韓国における PM1の実態解明 
 都心と中国上海市、北京市、韓国済州島をフィールドとして、夏季、冬季に PM1の採取を計
画した。採取装置は都心は早稲田大学西早稲田キャンパス 51号館屋上に PM2.5シーケンシャル
サンプラー（Thermo Scientific 2025）を設置しい、分級器を PM1用（SCC）に換えて 24時間採
取を行った。 
中国および韓国の地点では、各地点の研究協力者に試料採取を依頼した。採取にはマルチノ
ズルカスケードインパクター（MCI）サンプラーを用い、可能であれば 24 時間とした。なお、
このサンプラーは PM2.5用に設計されたものであるが、分級板を PM1（MCI-PM1）に換えて PM1

の採取を行った。 



 
(4)指標元素評価 
 得られた PM1試料中に含まれる金属元素成分分析を行い、特徴的かつ越境汚染の指標となり
うる元素を検討した。 
 
４．研究成果 
(1) PM1の高時間分解通年測定 

PM714（紀本電子工業）は、PM2.5 とともに PM1

の 1 時間値が得られる国内で唯一の自動測定器であ
る。また、測定に用いられる PTFE 製テープフィル
ターは、別の PTFE テープフィルターにより試料面
が保護されるため、試料の化学分析も可能である。
PM1質量濃度データの解析を行ったところ、PM2.5≧
15 µg/m3かつ PM1／PM2.5≦0.5 の条件を満たした日
は、2017年度は 10日、2018年度は 6日、2019年度
は 13日、2020年度は 13日あった。これらは自然起
源粒子の濃度増加が PM2.5上昇の原因と考えられる。 

Fig.1 は 2017 年度の PM1と PM2.5の 1 日平均濃度
の相関を季節別に示したものである。回帰直線の傾
きは春季が 0.75と最も小さく、冬季に 0.88と最も大
きくなった。また、春季は PM1と PM2.5の回帰直線か
ら大きく外れる日が多いことが分かった。 

PM1／PM2.5≦0.5は PM2.5の濃度増加が PM2.5-1の増加
によって生じたことを意味する。そこで、テープフィ
ルターを利用して、最も特徴的な期間の PM1と PM2.5-1

中の無機元素分析を試みた。分析可能な試料量を確保
するため、2スポット（4時間分）を合わせて 1試料と
した。前処理及び分析は環境省の PM2.5 成分調査マニ
ュアル 4)に準じた。 

2017 年 5 月 11 日 18 時～12 日は PM2.5が平均 18.9 
μg/m3（11～31 μg/m3）であり、PM1／PM2.5比は 5月 12
日 0時～6時に 0.2台まで低下した（Fig.2）。そこでこ
の期間のテープフィルターの化学分析を行った。PM1

／PM2.5比は、その後 9時から上昇し、12時以降は 0.7
前後となった。この間の風向は 12 日 12 時頃まで北系、その後は南系であった。PM1／PM2.5

比が低下した時間帯（0時～6時）は PM2.5-1の Al、Ca、Ti、Na、Znが増加したのに対し、9時
～12時は PM1の V、Cd、Pb、Crに増加が見られた。前者は自然起源元素、後者は人為起源元
素である。測定地点の近傍には大規模な発生源が無く、夜間から早朝の PM2.5増加は PM2.5-1に
相当する粒径の自然起源粒子の増加、日中の PM1増加は都市部からの輸送によるものと考えら
れた。 
 
(2) 富士山頂における PM1の観測による長距離輸送の評価 

2018年は夏季に富士山頂で PM1の 24時間
採取を、2019 年度は昼夜別 12 時間採取を約
1ヶ月間行った。2018年度の観測では、人為
起源と考えられる元素（例えば Ni、Cu、Zn、
As、Cd、Pbなど）の濃縮係数（EF、Enrichment 
Factor）は、PM1の方が PM2.5より 2～100 倍
高かった。また、一般に自然起源と考えられ
る元素（Mg、Ca、Fe、Sr、Ti など）は理論
値である 1に近い値となり、PM1を評価する
ことの有効性が示された（Fig.3）。 

2019年に行った昼夜別の PM1採取は、濃度
レベルが低く秤量値がマイナスとなったも
のもあったが、PM1濃度は日中 3.2 μg/m3、夜
間 2.3 μg/m3であった。Fig.4 に Al と As／V
比の変動を示した。土壌粒子の指標として用
いられるAlは PM1の方が PM2.5と比べて低濃
度であったが、PM1中の Alにも日内変動が見
られ、富士山のような表土から巻上げ粒子の
多い環境では、PM1でも完全には自然起源粒
子を除外できてはいなかった。石炭燃焼の指
標として Asに着目し、石油燃焼の指標である Vとの比（As／V）を調べると、7月 28日～30

Fig.1 PM2.5と PM1（日平均値）の相
関（季節別） 

Fig.2 PM2.5、PM1、PM1/PM2.5の 1時
間値変化（2017年） 

Fig.3 PM1、PM2.5中の元素濃縮係数の比較 

Fig.4 As/V比と Al濃度の昼夜変動（2019年) 



日に 0.61～0.94に上昇、8月 3日夜間は 2.5と特に高値となった 5)。 As／V比の増加する理由
として、地上からの汚染気塊の上昇や周辺土壌の巻き上げなども考えられるが、これらの影響
を受けた場合の As／V比はむしろ低下することが分かっている 6)。  

As／V上昇時の後方流跡線解析（HYSPLIT、NOAA）を行うと、後者では後方流跡線で黄海
方面から直接的な気塊の輸送が示唆された。なお、前者では 7月 27日に日本列島に上陸した台
風 6号の影響が考えられた。このように PM1を対象とした昼夜別採取により、夜間でよりクリ
アに大陸方面からの長距離輸送の影響を捉えることができた。 
 
(3) 中国・韓国における PM1の実態解明 
北東アジアでの実態を明らかにするために、夏季と冬季に
中国上海市と韓国済州島で PM1の採取を行った。残念ながら
北京では協力が得られなかった。2019年度冬季以降は新型コ
ロナウイルス感染拡大の影響を受け、現地での試料採取等に
支障が出たため 1年間研究期間の延長を行ったが、2020年度
の富士山頂の観測は中止、中国・韓国での状況には大きな変
化は見られなかった。唯一経年的な試料が得られた韓国済州
島における夏季 PM1中の元素濃度比を Fig.5に示した。As／V
比は 0.30（2017）、0.17（2018）、0.06（2019）と明瞭な経年的
現象が見られた。また、同様に PM2.5や TSP等の指標元素比
として報告されているPb／Zn比 7)も0.51（2017）、0.33（2018）、
0.05（2019）と明瞭な減少が見られた。As、Pb は石炭燃焼の
指標と考えられ、中国による大気汚染対策の効果を反映して
いると考えられた。 
 
(4) 指標元素評価 
 富士山頂における無機元素については、同じ時期で昼夜含めた約 40のデータセットが得られ
た。そこで検出下限値以上の値が 1／2以上得られた 18元素を抽出して、昼夜別に元素間の相
関を調べた。相関係数（r）≧0.8となった組み合わせは日中は Na／Ca、Al／Ti、Al／V、Al／
Pb、Mn／Fe の 5 組であり、多くは自然由来の元素を含む組み合わせとなった。これに対して
夜間は 27組あり、このうち 11組（Al／Ti、Al／Mn、Al／Pb、Ti／Mn、Ti／Fe、Ti／Pb、V／
Fe、Mn／Fe、Mn／Pb、Fe／Pb、Zn／Ba）は r≧0.9であった。 
 これまで大陸からの長距離輸送の指標元素として、石炭燃焼に由来する As に着目してきた
が、As と強い正の相関を示す元素は無く、逆相関（r＜0）を示す元素が 14 種類と最も多かっ
た。r＜0となる組合せが Asの次に多かったのはMo（10種類）であった。Moについては、日
中も同じ傾向が見られ、これら 2元素は他の元素とは異なる挙動を示していた。 
 韓国済州島は朝鮮半島南海上に位置する離島であり、これまで我々の行ってきた日中韓の同
時観測から、元素組成は中国上海に類似していることが分かっている 8)。(3)に示したように済
州島では夏季に 3年間継続して計 16試料が得られたことから、これを活用して、元素間の相関
を調べた。元素は検出下限値以上の値が 2／3以上の試料で得られた 26元素を抽出した。r≧0.9
となる強い正の相関が見られた組合せは 29組あった。富士山頂とは異なり、Asと r≧0.9とな
った元素は 7元素（K、Mn、Cu、Rb、La、Ce、Sb）であった。我々はこれまで As／V比を指
標とした長距離輸送の評価を行ってきたが 6)、富士山頂、済州島の結果からも、Asと Vは異な
る発生源から排出されることが確認できた。なお、Vと強い正の相関が見られた元素は Ni（r = 
0.93）、Ti（r = 0.91）、Mo（r = 0.82）の 3元素のみであった。特に Niは Vとともに石油燃焼の
指標元素として用いられることとも整合する。一方で、La、Ceなどの希土類元素は石油燃焼の
指標としての報告もあるが 9)、V、Niとの相関は見られず、一方で、Asとの相関係数が 0.9を
超えていた。 
 r≧0.9となる組合せが Asの次に多かったのは Sbの 6組であった。Sbは粗大粒子中のブレー
キダストの指標としてこれまでも活用されてきたが 10)、PM1中の Sb の報告例はほとんど見ら
れない。以上のように、富士山頂、済州島の PM1 試料の分析から、我々がこれまで着目した
As以外にMo、Sbが PM1では新しい指標として活用できる可能性が示唆された。 
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