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研究成果の概要（和文）：チューブ状フィルターによる試料捕集とオンライン溶出/ICP-MS測定を併用し、大気
中の微小粒子状物質（PM2.5）の多元素同時測定のために、数時間の短時間試料採取で、高い分析感度を実現で
きる高い時間分解能（経時変化変化を可能）を持つ分析法を開発した。チューブ状フィルター捕集技術では試料
捕集用フィルターの面積を大幅に縮小（従来の100分の1程度）でき、のちのオンライン溶出において所要溶出液
量が少なく、無機元素の濃縮倍率と分析感度の向上を確保できた。一方、オンライン溶出/ICP-MS測定法では、
従来の酸分解などの試料処理に比べ、瞬時的な高い計測信号を得ることができ、分析感度の向上に有効であっ
た。

研究成果の概要（英文）：Tubular filter collection followed by on-line elution induction coupled 
plasma mass spectrometry (ICP-MS) measurement was developed as a technique for multielemental 
analysis of PM2.5, ensuring the sample collection for high-temporal-resolution analysis and the 
highly-sensitive analysis of the elements.  Tubular filter collection ensured that the sample was 
enriched in a narrow space (decreased to 1/100 of that traditionally used), permitting the effective
 elution of the elements using a little bit of eluent for the measurement by ICP-MS.  The on-line 
elution followed by ICP-MS ensured the highly-sensitive analysis of elemental signals due to the 
transient high concentration of the elements in the eluent.

研究分野： 分析化学
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１．研究開始当初の背景 
PM2.5 は極めて小さいため、人間の肺の

奥まで入りやすく、肺がん・呼吸器系や循

環器系への影響が懸念されている。PM2.5

の発生源解析と挙動解明はPM2.5による健

康被害の軽減のために重要な情報を提供す

ることができる。 

PM2.5 には、様々な無機元素が含有され

ている。たとえば、アルミニウム（Al）は

土壌粒子、ナトリウム（Na）は海塩粒子、

鉄（Fe）は鉄鋼工場、カリウム（K）は廃

棄物焼却及び植物燃焼、バナジウム（V）

は石油燃焼を主たる起源とする元素として

知られている。カリウム（K）やバナジウ

ム（V）等の燃料燃焼起源の元素は、微小

粒子として存在している。これらの無機元

素は各種発生源のよい指標となることから、

無機元素の成分組成の情報は発生源寄与割

合の推計に欠かせない。PM2.5 の発生源対

策を効果的に進めるには、発生源寄与割合

を精度よく推定することが必要であり、多

くの成分を効率よくかつ精度よく分析する

方法が必要となる。環境省は、平成 23 年 7

月 29 日に PM2.5 中の無機元素分析の分析

ガイドライン（以下、ガイドライン）を策

定し、平成 25 年 6 月 28 に改訂した。1) 

改訂版分析ガイドラインには、試料の前

処理法として酸分解法、多元素同時にかつ

高感度で分析できる装置として誘導結合プ

ラズマ質量分析計（ICP-MS）が採用されて

いる。また、無機元素分析用 PM2.5 の採取

方法として、一つの試料を 24 時間連続採取

する平面状フィルター捕集法(フィルタ直

径：47 mm)が採用されている。2） 

 この平面状フィルター捕集 /酸分解

/ICP-MS 法は PM2.5 中の無機元素の多元

素・高精度分析が可能であるが、試料採取・

酸分解・分析の時間合わせ 30 時間以上が必

要である。 
 一方、発生源ごとの寄与割合は天候や

人為活動によって経時変化が大きく、上記

の分析手法では 24 時間に平均された情報

を得ることできるが、発生源ごとの寄与割

合の経時変化は反映されない。 PM2.5 の

発生源解析と挙動解明のために、高い時間

分解能を持つ無機元素の分析技術の開発が

必要である。 
申請者のこれまでの研究では、酸分解

/ICP-MS を用いた固体試料中の無機元素分

析および固相抽出/ICP-MS を用いた天然水

試料中の微量元素の高感度分析を行ってき

た。固相抽出/ICP-MS に関する研究では、

固相抽出カラムに捕集・濃縮した微量元素

をオンラインに溶出し ICP-MS を用いて計

測する手法を確立した。同法に関する知恵

はPM2.5中の無機元素の高感度分析法の開

発に活用可能である。また、酸分解/ICP-MS

に関する研究は、PM2.5 中の無機元素の分

析ガイドラインに指定した分析法に適応で

き、新規開発法の有効性確認に応用できる。 
＜参考文献＞ 
① 環境省，「微小粒子状物質（PM2.5）の

成 分 分 析 ガ イ ド ラ イ ン 」，

https://www.env.go.jp/air/osen/pm/ca/1

10729/no_110729001b.pdf. 

② 環境省，「大気中微小粒子状物質

（PM2.5）成分測定マニュアル：捕集法」，

https://www.env.go.jp/air/osen/pm/ca/manu

al/manual-1.pdf. 
 
２．研究の目的 
本研究は、PM2.5 の発生源解析と挙動解

明のための、経時変化の情報が得られる高

い時間分解能を持つ、PM2.5 中の無機元素

の分析技術の開発と有効性確認である。研

究期間中には、新規開発技術のプロトコル

と操作条件を確立すると共に、従来技術と

平行に検証実験を行い、新規開発技術有効

性を確認する。また、新規開発技術を用い

て、PM2.5 の経時変化のモニタリングと高

い時間分解能の発生源解析を挑戦する。 
 

３．研究の方法 
PM2.5 について、高い時間分解能を持つ、

無機元素の新規分析技術として、チューブ

状フィルターによる試料捕集技術とオンラ

イン溶出/ICP-MS 分析技術による実現する。

チューブ状フィルター捕集技術では試料捕

集用フィルターの面積を大幅に縮小（従来

≒1735 mm2；新規≒13 mm2；倍率≒138 倍）

し、のちのオンライン溶出において所要溶



出液量が少なく、無機元素の濃縮倍率と分

析感度の向上を確保する。一方、オンライ

ン溶出/ICP-MS 法は、従来の酸分解などの

試料処理に比べ、瞬時的な高い計測信号（推

測値：3 倍以上）を得ることができ、分析

感度の向上に有効である。 

本研究はチューブ状フィルターを用いて

試料を捕集し、オンライン溶出/ICP-MS に

よってPM2.5中の無機元素を分析すること

が特徴である。 

（１）試料採集：従来法 1,2)では、試料は広

い面積の平面状フィルターに捕集され、酸

分解による試料中の無機元素の回収が必要

である。新規開発技術では、狭い断面積を

有するチューブ状フィルターに捕集し、酸

分解せずに溶出液で無機元素の回収が可能

である。 
（２）試料処理と測定：従来法 1,2)では、平

面状フィルターに捕集された試料を酸分解

して≒50 mL の分解液を得て、ICP-MS に導

入し、安定な信号が得られてから一定の分

析時間内の信号強度の平均値を用いて、無

機元素の濃度を測定する。本法では、少量

（≒1 mL）の溶出液を用いて、チューブ状

フィルターに捕集された試料を回収し、そ

のまま ICP-MS に導入し、得られた高感度

的瞬時信号を積分し、無機元素の濃度を測

定する。酸分解処理必要しないため、分析

時間も大幅に短縮できる。 
＜参考文献＞ 

① 環境省，「大気中微小粒子状物質
（PM2.5）成分測定マニュアル：捕集法」，
https://www.env.go.jp/air/osen/pm/ca/manu
al/manual-1.pdf. 

② 環境省，「大気中微小粒子状物質
（PM2.5）成分測定マニュアル：無機元
素 測 定 法 」 ，
https://www.env.go.jp/air/osen/pm/ca/1306
28/manual-2.pdf. 
 

４．研究成果 
研究期間内において、下記の研究成果が

得られた。 

(1)チューブ状フィルター設計の最適

化：チューブ状フィルターの形状（長さな

ど）、充填剤の性質（材質、充填密度）など

について検討し、PM2.5 の捕集効率を確認

した。 

実験では、エレクトロンスプレー方式微

粒子発生装置を用いて微粒子物質を発生さ

せ、最適化されたチューブ状繊維フィルタ

ーを用いて捕集・分析を行った。確認した

結果、本法を用いて微粒子物質の捕集効率

は 99%以上であった。 

 (2)オンライン溶出/ICP-MS 法の溶出条

件の最適化：溶出液の種類（硝酸溶液、硝

酸・塩酸の混酸溶液など）および溶出液の

流速と補助手段（振動や超音波など）につ

いて検討し、PM2.5 試料中の無機元素の定

量的溶出条件を確立した（図１．結果例）。

また、微粒子物質の元素成分の濃度は捕集

時間と正の相関性があることが確認できた。 

図１．チューブ状フィルターによって捕

集された微粒子成分の溶出曲線結果例。（捕

集後、硝酸・塩酸の混酸を用いて溶出し、

ICP-MS を用いて測定した。） 

 

(3)オンライン溶出/ICP-MS による定量法

の確立：検量線の作成法について検討した。

内部標準補正法や標準添加法による検量線

作成の有効性を確認し、定量法を確立した。  
また、本法の妥当性を確認するため、従

来技術であるインビンジャー式捕集デバイ

スとの比較実験を行った。同一場所同一時

間で採集した試料を分析した結果、銅につ

いて両者一致した結果が得られた。これら

の結果から、PM2.5 中の元素分析における

本法の妥当性が確認された。また、銅以外

にも方法は 10 元素ほど分析できたが、従来

法では十分な感度が得られず測定できなか

った。このことから、本法は高感度である

ことが確認された。 

(4) 現在、本研究で開発した新規技術に

基づいて、PM2.5 の元素成分分析のための

試料捕集・オンライン溶出・測定システム



を構築し、PM2.5 の経時変化のモニタリン

グと高い時間分解能の発生源解析に関する

研究に取り組んでいる。 
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