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序 

 
 
 本報告書は，平成18～20年度の３年間にわたって実施した特別研究「都市大気環境中における

微小粒子・二次生成物質の影響評価と予測」の研究成果を取りまとめたものです。 

 直径が数µm以下の微小な粒子（PM）は，人の健康に及ぼす影響が大きいため，大気環境を保

全する上で大変重要な物質です。近年，ディーゼル車に対する排出ガス規制の強化により，都市

の大気環境に大きな影響を及ぼしていたディーゼル車からの粒子（DEP）は減少する傾向にあり

ますが，その一方で，窒素酸化物（NOx）や揮発性の有機物質（VOC）等のガス状物質から光化

学反応で生成される二次粒子の影響が高まる傾向があります。二次粒子は，NOxと植物から放出

されるVOCとの反応などからも生成されますが，その挙動は，十分解明されておりません。 

 この研究では，今後，起こりうる都市の環境問題を未然に予測し，安全・安心な生活環境の確

保に向けて，適切な対策を講じるための知見を得ることを目的に，発生源，大気環境，化学分析，

疫学など，広範な専門分野の異なる研究者が密接に連携し，都市における微小粒子，特に二次粒

子について，原因物質の発生から大気中における生成や変化，さらには，大気環境の将来予測や

健康影響までの一連の研究を行いました。 

 最新ディーゼル車の排出ガス評価では，二酸化窒素（NO2）の排出量が従来車よりも増加して

いるなど，新たな課題があることを明らかにしました。2007年夏に外部機関の協力を得て実施し

たフィールド観測では，最新の分析手法を適用するとともに，得られた情報をもとに都市大気汚

染モデルによる解析を行い，有機二次粒子（SOA）や生物起源粒子の挙動や寄与を明らかにする

など，今後の大気環境を保全するうえ上で，有益な情報を得ることができました。 

 また，疫学的な見地から，大都市圏を含む全国20地域における人口動態統計に基づく死亡デー

タによる解析を行い，大都市域およびその周辺地域で微小粒子状物質への曝露と死亡リスクとの

関連性を見いだすとともに，東京都内の幹線道路沿道等を歩行しながらPM濃度や超微小粒子の

濃度等を測定し，幹線道路沿道住民等の交通環境における高曝露群の曝露実態を明らかにしまし

た。 

 本研究の成果は，二次生成汚染物質や大陸からの越境汚染の寄与が大きくなるなど，ますます

複雑になる都市の大気環境を保全する総合的な施策を検討する上で役に立つものと確信してい

ます。 

 最後に，本研究を進めるにあたり，大学や地方自治体の研究機関をはじめ，研究所内外の多く

の方々にご協力とご支援をいただきました。ここに深く感謝致します。 

 
 
  平成21年12月 

 
 独立行政法人 国立環境研究所 

理事長 大 垣 眞一郎 
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1.1 研究の背景および目的 

 ディーゼル車に対する厳しい排出ガス規制導入によ

り，将来，ディーゼル排気粒子（DEP）等の一次排出粒

子の排出量は大幅な低減が見込まれているが，その一方

で，大気中における光化学反応で生成される微小な二次

生成粒子の寄与が高まる傾向がある。 

 図１は，1993年度およびその10年後の2003年度におけ

る東京都内の大気測定局の月毎の変化を比べたものであ

る。1990年代の初めは，初冬季（11月ごろ）に，浮遊粒

子状物質（SPM）の高濃度現象が観測されたが，2000年

代に入ると，ディーゼル車などへの排出規制強化により，

かなり改善され，冬季よりも，夏季の方が SPM 濃度が

高い状態が見られるようになっている。SPM の濃度変化

は，光化学反応で生成されるオキシダント（Ox）とよく

似た変化を示している。このことからも，ガス状物質か

ら光化学反応で生成される二次生成粒子の影響が大きい

ことが推察され，都市における大気環境は変化しつつあ

ることがわかる。 

 また，今後，ディーゼル車に対する排ガス触媒の採用

等，自動車排出ガスの質が大きく変化し，都市における

大気汚染の構造が大きく変化することが予想される。本

研究では，都市圏における微小粒子，二次生成汚染物質

を対象にその動態，生成要因の解明と曝露モニタリング，

リスク評価等を行い，今後，自動車等の技術変革により

起こりうる都市の環境問題を未然に予測し，中長期的な

環境政策立案に資することを目的とする。 

 

1.2 研究の構成 

1.2.1 全体計画 

 本研究は，都市圏における微小粒子，二次生成汚染物

質を対象に，広範な専門分野にわたる研究者の連携によ

り，図２に示すように，その動態の解明から発生源寄与

率の評価，曝露実態の把握と健康影響予測までにわたる

一連の研究を行うもので，以下の３つのサブテーマを設

定して研究を進めた。 

 

1.2.2 サブテーマ１：都市圏における二次生成汚染物質

の発生源から環境中における計測と動態解明 

 今後，普及が予測される排気後処理付ディーゼル車等，

次世代の自動車や燃料についての排出特性を評価し，排

出源としての課題を明らかにするとともに，排出インベ

ントリ改良に資する情報を得た。加えて，エアロゾル質

量分析装置（AMS：Aerosol Mass Spectrometer）や   

14Ｃ分析による生物起源粒子の寄与率推定など，最新手

法を適用した都市圏におけるフィールド調査を行い，微

小粒子や二次有機粒子（SOA：Secondary Organic 

Aerosol）を中心とする二次生成粒子の濃度や成分を解析

し，その動態を明らかにした。さらに，得られた観測デー

タを用いて，改良した SOA 生成モデルや将来の都市大

気環境を評価・予測する化学輸送モデル（都市大気汚染

モデル）を検証するとともに，粒子成分分析結果を用い
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図２ 研究の全体構成 
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て，ケミカルマスバランス法（CMB 法）による発生源

推定を行い，微小粒子に及ぼす一次発生源や SOA の寄

与率を推定した。 

 

1.2.3 サブテーマ２：都市における二次生成大気汚染の

モデル化と将来予測 

 都市大気において微小粒子状物質の濃度低減は重要な

課題であり，その対策立案のためには，微小粒子状物質

の動態と発生源寄与率を把握する必要がある。中でも炭

素性エアロゾルは特に動態解明が遅れており，一次排出

と二次生成の寄与の分離を含む発生源別寄与推計が重要

な課題となっている。 

 本研究では，2007年夏季に行われた微小粒子の広域観

測結果（２章）と化学輸送モデル（CTM）の計算結果を

比較して，関東地方における微小粒子状物質濃度の時空

間分布の把握とモデルの再現性を評価した。次に，CMB

法（２章）を用いた炭素性エアロゾルの発生源寄与推計

結果を CTM 計算結果と比較することにより，排出イン

ベントリや CTM の予測性能を評価した。また，CMB の

推計結果と放射性炭素（14C，2.1.5節）の測定結果を合

わせて，人為起源 SOA（ASOA）と生物起源 SOA（BSOA）

の分離を試み，その推計結果を基に，SOA に対する CTM

の予測性能評価を行った。 

 一方，道路沿道における自動車起源の微小粒子状物質

による高濃度汚染は，依然として重要な問題であること

から，その長期曝露評価を目的とした新しいタイプの沿

道拡散モデルを，風洞実験データを基にして構築した。 

 

1.2.4 サブテーマ３：都市環境における大気汚染高レベ

ル曝露と健康影響予測 

 微小粒子状物質への曝露による健康影響については近

年世界各国で多くの調査研究が実施され，科学的知見が

蓄積されている。しかしながら，微小粒子状物質中のど

のような成分が最も健康影響に寄与しているかは明らか

となっていない。粒子成分による健康影響予測を行うこ

とは発生源寄与を推定することにつながり，大気汚染防

止対策立案において非常に重要である。一方，自動車排

出ガス対策の効果によって，都市環境中の大気汚染レベ

ルについては改善傾向が見られるものの，幹線道路沿道

における局所的な高濃度出現，特に短時間の高濃度に関

わる住民の高レベル曝露の実態は明らかとなっていな

い。 

 本研究では疫学的見地から大都市圏における二次生成

大気汚染の健康影響を予測するために，大都市圏を含む

全国20地域における人口動態統計に基づく死亡データと

サブテーマ２の研究グループの研究成果から得られた各

地域の成分別濃度推計値を基に，両者の短期的な関連性

について統計的解析を行った。 

 また，東京都内の幹線道路周辺において，可搬式の測

定器を用いて歩行時の窒素酸化物濃度，微小粒子状物質

濃度，超微小粒子濃度（個数濃度）の連続測定を夏期と

冬期に実施して，数秒から数十秒単位の曝露濃度の変動

と各汚染物質濃度間の相関，沿道における位置情報の解

析等を行い高濃度曝露が生ずる条件について検討を行っ

た。 

 

1.3 本研究で得られた成果の概要 

1.3.1 サブテーマ１：都市圏における二次生成汚染物質

の発生源から環境中における計測と動態解明 

 今後，普及が予想される DPF（Diesel Particulate 

Filter）や触媒等の排気後処理装置付最新ディーゼル車

から排出される大気汚染物質の排出特性を実使用条件で

評価し，粒子状物質は大幅に低減する一方，NO2の排出

量の増加やコールドスタート時の排出寄与が大きくなる

など，新たな課題があることを明らかにした。さらに，

最新ディーゼル車について，経年劣化を調べ，車種によっ

ては，１年程度で排気後処理装置が劣化し，排出量が大

幅に増加する可能性があり，改善の余地があることを明

らかにした。 

 自動車由来ナノ粒子の大気中における動態を把握する

ことを目的として，道路沿道と一般環境におけるナノ粒

子を含む微小粒子の粒径分布や個数濃度，粒径毎組成の

長期観測を実施した。自動車から排出される粒径が20nm

付近に個数濃度のピークを有するナノ粒子は，主にエン

ジンオイルの成分から構成された半揮発性の粒子であ

り，道路沿道では高濃度で存在するが，一般環境に移流

拡散していく過程で揮発し，消滅していくことなど，こ

れまで十分把握されていなかった自動車由来のナノ粒子

の挙動を明らかにした。 

 二次生成粒子や生物起源粒子の動態，生成要因，寄与

率等を把握するとともに，化学輸送モデルの予測精度を

検証することを目的として，関東平野を対象に，AMS

や粒子中炭素の14C 分析などの最新手法を適用した

フィールド観測を実施した。炭素分析や AMS による測
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定結果から，粒子中の炭素成分は，有機炭素の割合が多

く，その中でも，SOA と考えられる含酸素有機エアロゾ

ルの寄与が日中に増加し，70～80％を占めることを明ら

かにした。さらに，観測期間中に採取された大気中試料

（PM2.5）の総炭素（TC）中の14C 分析を実施し，生物由

来のカーボンの比率 pMC（％モダンカーボン）を求めた。

その結果，騎西，前橋では，pMC が約40～60％と粒子中

炭素に占める生物由来の寄与が大きく，人為発生源の活

動量が低下する夜間に，pMC が上昇する傾向があること

を明らかにした。 

 フィールド観測で得られた粒子成分分析結果を用いて

CMB 法による発生源推定を行い，一次発生源や SOA の

寄与率を推定した。その結果，一次発生源の寄与は前橋

では28％，騎西では51％であった。また最も寄与の大き

い発生源は，前橋では自動車で12％，騎西では野焼きで

27％であった。また，SOA の寄与率は前橋で14％，騎西

で８％であった。さらに，CMB により推定した排出源

寄与率を用いて，生物由来の炭素の寄与を推定した。そ

の結果，全炭素の40～60％が生物起源であり，14Ｃ測定

の結果と良く一致した。元素状炭素の85％は化石燃料起

源であるが，有機炭素については化石燃料起源よりも生

物起源の寄与が高いことが示唆された。 

 

1.3.2 サブテーマ２：都市における二次生成大気汚染の

モデル化と将来予測 

 化学輸送モデルの PM2.5成分に対する予測性能につい

て，フィールド観測結果を基に，関東の広域４地点（前

橋，騎西，狛江，つくば）において評価した。その結果，

①二次無機成分の平均濃度は４地点において比較的良く

再現された，②一次排出物（EC：元素状炭素エアロゾル）,

一次有機エアロゾル（POA）は，郊外で過小評価が見ら

れ，一次排出される気体成分（NOx など）と同様の傾向

であった，③有機炭素エアロゾル（OC）は全地点で顕著

に過小評価していた。SOA 生成モデルとして，最新の実

験結果を基に光化学反応を精緻に計算するメカニカルモ

デルを導入することにより，従来のモデルと比較して，

SOA の予測精度が２倍程度向上し，その結果，OC の予

測精度も40～80％向上した。 

 化学輸送モデルによる一次粒子の発生源寄与率を，前

橋における CMB による推定値と比較した結果，①自動

車排ガスは EC の主要な発生源であり，その寄与率は

CMB で72％，化学輸送モデルで67％とほぼ一致するこ

と，②OC についても，自動車排ガスが主要な発生源で

はあるものの（CMB で33％,化学輸送モデルで54％），

野焼きが自動車排ガスと同程度の寄与を持つこと（CMB

で37％,化学輸送モデルで22％），などが明らかになった。 

 ASOA と BSOA の濃度を計算し，pMC 測定とレセプ

ターモデルを基にした推計結果と比較したところ，①モ

デル計算された ASOA はオゾンとともに日中に増大し

ており，ASOA の推計結果とよく似た経時変動を示すこ

とから，光化学生成が ASOA の主要な生成源であるこ

と，②調理など CMB で考慮していない生物起源 POA

が無視できると仮定すると，BSOA は一日を通して

ASOA よりも高濃度であると観測値から推計されるが，

モデルでも同様な特徴を示すことから，内陸部で BSOA

が重要な寄与を持つこと，③SOA メカニカルモデルを使

用しても，観測から推計された SOA 濃度を５～10倍過

小評価しており，モデル化されていない揮発性有機化合

物（VOC）等からの SOA 生成が重要であること，など

が示された。 

 自動車から排出された NOx や微小粒子への曝露量を

評価するために，沿道建物状況や道路構造による影響を

考慮して汚染濃度の空間分布を計算できる，半解析半数

値型の沿道拡散モデルを風洞実験データを基に開発し，

フィールド観測データにより検証した。 

 

1.3.3 サブテーマ３：都市環境における大気汚染高レベ

ル曝露と健康影響予測 

 大都市圏を含む全国20地域における人口動態統計に基

づく死亡データにより解析を行い，大都市域およびその

周辺地域で微小粒子状物質への曝露と死亡リスクとの関

連性が見いだされた。特に，呼吸器系疾患や心疾患によ

る死亡リスクとの関連性が認められた。しかしながら，

微小粒子の構成成分や社会経済的要因など種々の要因が

微小粒子状物質への曝露による死亡リスクに関する地域

差に関わっている可能性が示唆され，二次生成大気汚染

レベルと直接に関連づけることは困難であった。 

 二次生成粒子の健康リスクを検討するために，サブ

テーマ２で開発されたモデルによって推計された日別成

分濃度と日死亡率との関連性をケースクロスオーバー解

析によって検討した。その結果，大都市域とその周辺地

域の一部で OC 濃度と全死亡（事故を除くすべての死亡）

や循環器系疾患による死亡との関連性を示す地域があっ

た。微小粒子状物質濃度（総量）と死亡との関連性とは
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異なる傾向を示す地域が存在していた。さらに，二次生

成に関わる推計成分濃度との関連性を示す地域が認めら

れ，このことから，微小粒子状物質全体の健康リスクの

評価にあたっては，二次生成寄与を考慮する必要性を示

すものと考えられた。 

 東京都内の幹線道路周辺において，歩行時の窒素酸化

物濃度，微小粒子状物質濃度，超微小粒子濃度（個数濃

度）の連続測定を夏期と冬期に実施した。その結果，沿

道歩行時の曝露濃度と後背地濃度との差は日平均値レベ

ルでは大きくないものの，数秒から数十秒の単位では沿

道歩行時の窒素酸化物，微小粒子，超微小粒子への曝露

濃度はそれぞれの平均濃度の数十倍にも達する場合が

あった。窒素酸化物濃度と超微小粒子個数濃度との相関

は高く，共通の発生源を持つことが示唆された。これら

高濃度曝露が生ずる事例を検討したところ，排出ガス量

の大きい車両が歩道脇を通過した場合や停車中に側を歩

行した場合，および渋滞時に風下側を歩行した場合に認

められることを明らかにした。また，交差点での信号待

ち時の曝露の寄与も大きいことが示された。 
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2.1 都市圏における二次生成汚染物質の発生源から環

境中における計測と動態解明 

2.1.1 新型ディーゼルの排気特性と課題 

（１）研究の目的 

 ディーゼル車から排出される窒素酸化物（NOx）およ

び粒子状物質（PM）は，都市における大気環境への影

響が大きく，段階的に排出規制が強化されてきた。近年，

厳しい排出規制に対応するため，ディーゼル車にも酸化

触媒や DPF（Diesel Particulate Filter）等の排気後処

理装置が装着されるようになり，特に PM については，

大幅に低減された車両が市場に投入されるようになって

きた。その反面，排気後処理装置付ディーゼル車の導入

により，排気管から直接排出される二酸化窒素（NO2）

の排出量が増加し，道路沿道での NO2濃度の上昇を招く

など，新たな問題が生じる恐れがあることが指摘されて

いる1-3)。そこで，本研究では，排気後処理装置付ディー

ゼル車の導入が大気環境に及ぼす影響を検討するための

基礎データを得るため，都市内実走行モードを用いて，

市販の酸化触媒や DPF 付ディーゼル車から排出される

NO2や PM 等の大気汚染物質等の排出特性を調べた。 

 
（２）実験装置および方法 

（ア）実験装置 

 排出ガスの測定は，国立環境研究所の自動車排出ガス

試験設備を用いて実施された。図３に試験設備の概要を

示す。シャシーダイナモメータは電気慣性方式のローラ

ダイナモメータ（ローラ径：1219mm（48in），吸収：

150kW，駆動：130kW）を使用した。排出ガスは，希釈

トンネル（流量：５～45m3/min）で希釈したのち，自動

車用排気ガス分析計（CO：NDIR，THC：加熱型 FID，

NO,NOx：加熱型 CLD，CO2：NDIR）により測定した。

車両の運転は，ロボットを用いた。PM はローボリウム

サンプラーを用いてフィルター（ Pallflex TX40 

HI-20-WW 又は2500QAT-UP）に捕集し，25℃，50％RH

の秤量チャンバーに24時間以上放置した後，読み取り限

度0.1μg の天秤により秤量した。排出量は，捕集前後の

重量差より求めた。 

 
（イ）NO2の測定方法 

 NO2は，各バッグに採取した希釈排気ガス中の NO と

NOx の測定値から NO2を求める方法も検討したが，試

験期間中におけるNOの酸化や水分へのNO2の溶けこみ

等の影響が考えられるため，希釈排気ガスを連続測定し

て瞬時の排出量を求め，それを積算することによりモー

ド運転時の排出量を求めた。２台の化学発光式 NOx 分

析計を用い，それぞれ，NO，NOx モードに設定し，そ

の差を NO2（NO2 ＝NOx − NO）とした。 

 試験における走行モードは，表１に示す我が国におけ

る代表的な実走行モードである東京都の実走行モードを

使用し，積載の影響を調べる時以外は，全て半積載の条

 

2 研究の成果 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図３ 試験設備概要 

ターボブロワ

排気ガス分析装置

希釈トンネル

排気

運転ロボット

CVS

シャシーダイナモメータ

HEPA
フィルタ

CFV: 臨界ノズル

CFV

空調設備
テドラーバッグ

ローボリウムサンプラ

フィルタホルダ

CVS：定流量サンプリング装置

 
表１ 試験に用いた走行モード 

 平均速度 (km/h)

東京都 No. 2 8.4

No. 4 14.6

No. 8 28.5

No. 10 44.3

高速No. 2 53.4

53.4

試験モード名

　JE05 27.3 
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件で試験を実施した。なお，積載条件の影響を調べる時

は，実験回数を削減するため，都市内における広範囲の

運転条件を含む JE05モードを使用した。 

 
（ウ）供試車両 

 供試車両には，表２に示す新短期（平成15年）排出ガ

ス規制対応のディーゼル貨物車２台と新長期（平成17年）

排出ガス規制対応のディーゼル貨物車３台使用した。車

両Ａ（新短期Ａ）以外は，全て，DPF が装着された車両

である。 

 燃料は市販のディーゼル軽油（２号軽油，硫黄分

10ppm 以下）を使用した。 

 
（３）実験結果と考察 

（ア）実走行モードにおける NOx 排出特性  

 図４～６に，それぞれ，実走行モード試験時における

NOx と NO2の排出特性および NO2/NOx 比を示す。 

 図４には，環境省が設定している長期，新短期，新長

期規制車両の排出原単位（それぞれ，MOE_長期，MOE_

新短期，MOE_新長期4））も示した。ディーゼル車の

NO2/NOx 比は，後処理装置が無い場合，一般に５～12％

程度と言われている5)｡そこで，図５には，NO2/NOx 比

をそれぞれ10，20％と仮定して求めた新長期規制対応車

両の NO2排出原単位も示した。 

 各車両について，数回の試験を実施したが，DPF 装着

車は値がばらつく傾向が見られたため，NO2/NOx 比の

全ての試験結果をプロットしてある（図６）。 

 いずれの車両も通常の運転状態では，NOx 排出量は，

環境省の排出原単位と同レベルか，それ以下であったが，

後述するようにDPFの自動再生が行われるとNOx 排出

量が増加し，環境省の排出原単位を超える場合があった。 

 NO2排出量は，長期規制車両に比べて NOx 排出量が

表２ 供試車両主要諸元 
新短期A 新短期B 新長期C 新長期D 新長期E

車両重量（kg） 1,990 1,690 2,250 2,180 2,230

最大積載量 (kg) 1,000 1,250 2,000 2,000 2,000

車両総重量 (kg) 3,155 3,105 4,415 4,345 4,395

車体形状 バン バン キャブオーバ キャブオーバ キャブオーバ

エンジン

燃焼方式 直接噴射 直接噴射 直接噴射 直接噴射 直接噴射

排気量  (L) 2.95 (ターボ過給) 1.99(ターボ過給) 4.009(ターボ過給) 2.99(ターボ過給) 2.97(ターボ過給)

排気後処理装置 酸化触媒
酸化触媒

+DPF
酸化触媒

+DPF
酸化触媒

+触媒化DPF

酸化触媒
+DPF

+酸化触媒
排出ガス規制 2003（新短期） 2003（新短期）  2005（新長期）  2005（新長期）  2005（新長期）

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図４ NOx 排出特性 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図５ NO2排出特性 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図６ NO2／NOx 比 
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大幅に低減されているにも関わらず，NO2/NOx 比が，

20～70％と高いため，NO2/NOx=10％と仮定して求めた

長期規制車両の排出量よりも高い値を示した。得られた

結果から，新長期規制対応車両の導入による NO2の排出

削減は難しいことがわかる。しかしながら，新短期規制

対応の DPF 付き車両Ｂに比べて，新長期規制対応の車

両は，DPF が付いているにも関わらず，NO2排出量はい

ずれも低く，今後，排気後処理装置の改善が進むに従い，

改善される傾向にあると考えられる。 

 
（イ）DPF 再生時における NOx 排出量の増加 

 同一試験を繰り返した時に生ずる NOx 排出量変化の

原因を調べるため，同一の実走行モード（東京都 No.8）

を長時間繰り返し走行させ，NOx 排出量の変化を測定し

た。結果を図７に示す。図中の１プロットが１回の試験

（走行距離約9.4km）に相当する。図に示すように周期

的に NO および NOx 排出量が増加する結果が得られた。

同時に計測した排気温度も NOx の上昇に同期して上昇

することから，NOx の増加は DPF の自動再生によるも

のと考えられた。すなわち，EGR 量を削減して PM の

排出を減らし，噴射時期を遅延させて排気温度を上昇さ

せるとともに，噴射時期の遅延による出力低下を噴射量

の増加で補っていることによるものと推察された。 

 新長期規制対応車両についても，同様の実験を行い，

DPF の自動再生による NOx 排出量の増加を確認した

が，図７に示した新短期規制対応車両Ｂよりは，再生の

間隔が長くなっており，改善されていることが確認され

た。 

 
（ウ）NOx 以外の汚染物質等の排出特性 

 NOx 以外の大気汚染物質等の排出特性についての結

果を図８～10に示す。図中には，環境省が設定している

長期，新短期，新長期規制車両の排出原単位を示した。 

 PM については，酸化触媒付きの車両（新短期Ａ）が

最も高い値を示したものの，それ以外の DPF 付き車両

は，極めて低い値を示した。排出レベルは，全ての車両

が，それぞれ対応する環境省排出原単位と同レベルで

あったが，DPF の自動車再生が行われた時には，対応す

る排出原単位を超える時があった。CO は，それぞれ対

応する環境省の排出原単位と同レベルの排出量を示し

た。THC（全炭化水素）は，通常の運転条件では，それ

ぞれ対応する環境省の排出原単位を同レベルの排出量で

あったが，DPF の自動再生が行われた時に長期規制レベ

ルの排出量まで増加する車両があった。 

 

 

 

 

 

 

 

 
図７ DPF再生時の排出量増加（新短期B） 
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図８ PM排出特性 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図９ CO排出特性 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図10 THC排出特性 
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 図11は，NMHC（非メタン炭化水素）/THC 比である

が，新長期規制対応車両は，THC に占める NMHC の比

率が低下しており，光化学反応性の観点からは，従来車

よりも改善されていることが確認された。これは，DPF

の前段に，排気中の NO を NO2に変換して炭素粒子の酸

化を促進するための活性の高い酸化触媒が装着されてい

ることによるものと考えられる。 

 

（エ）コールドスタート時における排出特性 

 図12に JE05モードと実走行モード（東京都 No.8）に

おけるコールドスタートとホットスタートにおけるモー

ド平均の排出量（g/km/t）を示す。いずれの汚染物質も

ホットスタートに比べて，コールドスタートの排出量は，

大幅に増加している。コールドスタート時の排出量増加

率は，酸化触媒での浄化率が高い CO，NMHC が大きい

が，排出量の絶対値が小さいため，排出総量に及ぼす影

響は小さいと考えられる。NOx は，排気後処理装置の影

響は少ないと考えられるが，ホットスタートに比べて，

コールドスタート時には，約２倍に排出量が増加してい

る。これは，エンジンの耐久性を確保するため，NOx 低

減対策の主要な手法である排気ガス再循環（EGR）を冷

間時に制限しているためと考えられる。ディーゼル車の

NOx 排出量は，自動車からの NOx 総排出量に対する寄

与が高いため，NOx の総排出量の推計を推計する際に，

今後，コールドスタート時の排出量増加を考慮すること
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図12 コールドスタート時における排出量の増加 
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が必要と考えられる。PM もコールドスタート時に排出

が増加するが，排出量の絶対値が小さいため，自動車の

排出総量に及ぼす影響は小さいと考えられる。 

 
（４）まとめ 

 本稿では，排気後処理装置についた新型ディーゼル車

の導入が大気環境に及ぼす影響を検討するための基礎

データを得るため，都市内実走行モードを用いて，市販

の最新ディーゼル車から排出される汚染物質の排出特性

を調べ，以下の結果を得た。 

(1) 新短期および新長期規制対応のディーゼル車の排気

中における NO2/NOx 比は，後処理装置が装着された

ことにより20～70％と従来車に比べて高く，NOx は長

期規制車に比べ大幅に低減されているにも関わらず，

NO2排出量は増加していることが明らかになった。 

(2) DPF 付車両では，DPF の再生時に，NOx 排出量が

増加することが確認された。その原因は，再生時に

EGR 量を削減したためと推察された。 

(3) NOx 以外の汚染物質は，酸化触媒付車両では，対応

する環境省排出原単位と同レベルであった。DPF 付車

両では，CO，THC，PM は，極めて低いレベルであっ

た。 

(4) 新型ディーゼル車のコールドスタート時における排

出量は，いずれの汚染物質もホットスタートに比べて，

大幅に増加していることが明らかになった。特に，コー

ルドスタート時におけるEGR量の抑制によるNOx排

出量の増加が大きいことが明らかになった。 
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2.1.2 自動車排気由来ナノ粒子の観測と動態解析：粒径

分布の長期観測 

（１）はじめに 

 大気中のナノ粒子（粒径<50nm）は健康影響の観点か

ら注目されており，大気中での詳細な動態や，経年変化

に影響する要因などは依然として不明な点として残され

ている。本研究ではこれらの課題を明らかにする目的で，

首都圏の道路沿道や一般環境において個数濃度と粒径分

布の多点同時観測を行った。 

 
（２）方法 

 個数濃度と粒径分布の観測には走査型モビリティ粒子

分級器（SMPS。TSI 社製3034；測定粒径範囲10～487nm）

を使用した。観測地点は図13に示したように沿道地点が

川崎市池上新町交差点（池上），千代田区北の丸測定局（北

の丸），足立区日光街道梅島測定局（梅島）の３地点，一

般環境地点が足立区綾瀬測定局（綾瀬）と国立環境研究

所大気モニター棟（つくば）である。このうち池上と北

の丸は2004年度に連続測定を開始し，梅島，綾瀬，つく

ばの連続測定は2006年に開始した。池上では本研究で独

自に NOx，SPM，気象要素の観測を行い，その他の地

点では既設の測定局で計測している汚染物質濃度を参考

とした。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図13 粒径分布の連続測定地点 
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（３）結果と考察 

 図14に各地点の50nm 以下の個数濃度（NDp<50）と50

～100nm の個数濃度（NDp50-100）の推移を示した。NDp<50

は一般環境よりも，道路沿道が高く，高い順に池上，北

の丸，梅島，綾瀬，つくばとなっている。さらに NDp<50

の季節変動は冬季に上昇するパターンが見られ，NDp50-100

は季節変化が比較的小さかった。また NDp50-100は地点差

が比較的小さいのに対して，NDp<50は一般環境地点より

も，沿道地点の濃度が２倍以上高かった。特に池上と北

の丸は11月以降に急に増加した。 

 経年的な変動を見ると，北の丸では2004年の末ごろか

ら，また池上では2006年の後半から濃度が低下する傾向

が見られたが，両地点とも2007年11月頃から濃度が上昇

し始め，冬期の濃度は，2006年度よりも高い値となった。

その後2008年度も同様な濃度で推移している。このよう

に個数濃度の経年変化は一定の傾向が見られない。池上

で観測された2006年度の個数濃度低下については，排出

量の変化，自動車交通量の低下および環境中での生成過

程が変化したことなど，いくつかの要因が考えられる。

このうち，排出量の変化については，2003年に開始され

たディーゼル自動車の運行規制以降，粒子状物質排出量

が極めて少ない酸化触媒や DPF 等の粒子状物質低減装

置を装着したディーゼル車が増加していることが影響し

た可能性があるが，長期観測の結果からは個数濃度の低

減傾向は見られていない。また交通量については，同時

に測定している NOx 濃度にも大きな変化が見られない

ことから，自動車の交通量変化による影響とは考えられ

ない。2006年度に比べて2007年度に粒径が50nm 以下の

揮発性を有するナノ粒子の増加が著しいことから，後述

するように気温低下による凝縮性粒子の生成が増加した

ためと推察される。 

 梅島や一般環境の綾瀬とつくばは，どの粒径区分にお

いても季節変動は小さかったが，冬季には NDp<50がやや

増加した。これは拡散が抑制されることにより，一般環

境でも沿道で発生したナノ粒子が影響するためであると

考えられる。 

 図15に各地点における全測定期間の８月と２月の月平

均粒径分布を示した。全体的な傾向として，沿道地点で

は２月に20nm 付近にピークが表れ，さらに60～70nm 付

近に肩をもつような粒径分布となった。ここで見られた

肩の粒径（60～70nm）は一般環境の粒径分布とほぼ一致

するため，道路沿道ではバックグラウンドの粒子に自動

車排ガス起源の粒子が上乗せされていると考えられる。

冬季には一般環境の綾瀬やつくばでもピーク粒径が次第

に微小粒径にシフトしていく様子がうかがえる。これは，

前述のとおり拡散の抑制により沿道の影響を受けるため

と考えられる。池上や北の丸で冬季に NDp<50が上昇する

のは，拡散の抑制効果に加えて，気温が低いために蒸発

が抑えられることの両方が寄与していると考えられる。

同様のことは梅島，綾瀬，つくばでも起きていると考え

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図14 各地点の50nm以下の個数濃度（NDp<50）と50～

100nmの個数濃度（NDp50-100）のトレンド 
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図15 各地点の測定期間中における８月と２月の

平均粒径分布
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られるが明確に見られないのは，これらの地点では自動

車のテールパイプから放出されたナノ粒子が観測される

までに，すでに蒸発したためと考えられる。 

 道路沿道である池上と北の丸では，粒径が50nm 以下

のナノ粒子の個数濃度は，気温との関係が強く，気温が

低いほど増加する傾向がある。粒径が50nm より大きい

粒子は，気温との関係が明確ではなく，気温と個数濃度

との間に有意な関係は見られない。これまでの組成分析

結果などから，粒径が50nm 以下のナノ粒子は，エンジ

ンオイルや燃料の高沸点成分から構成された凝縮性粒子

であることが推察されていることから，気温が低い時の

個数濃度の上昇は，凝縮性粒子の生成が促進されるため

と考えられる。 

 
2.1.3 自動車排気由来ナノ粒子の観測と動態解析：化学

組成に基づく由来・動態解析 

（１）はじめに 

 ナノ粒子（粒径<0.050μm）の毒性が注目されるなか，

自動車（特にディーゼル車）排気中や沿道大気中に高濃

度のナノ粒子が存在することが報告されているが，ナノ

粒子の化学組成や大気中での動態には不明な点が多い。

例えば，沿道大気中で高濃度に観測されるナノ粒子が，

幹線道路から100m 程度以上離れた場所では観測されな

いことから，大気中でのナノ粒子の寿命が短いことが推

測されるが，なぜナノ粒子が消失するかは解明されてい

ない。大気経由でのナノ粒子の人への曝露を考えるうえ

で，大気中におけるナノ粒子の由来や動態を把握するこ

とは重要である。 

 そこで，我々は，大気中におけるナノ粒子の由来や動

態を解明するため，ディーゼル排気中および沿道・後背

地大気中の粒子の個数濃度と粒径別化学組成（炭素成分

と有機成分）を測定することとした。 

 
（２）方法 

 大気粒子の測定は，神奈川県川崎市の池上新町交差点

（沿道）とそこから内陸部に約200m 離れた中留公園（後

背地）において行った（図16）。 

 沿道と後背地において，粒子個数濃度を SMPS を用い

て2004年12月22日から2005年１月19日まで測定した。沿

道では SMPS 3034（粒径範囲0.010～0.470μm;TSI）を

用い，後背地では SMPS 3936（粒径範囲0.098～

0.414μm,TSI；model 3081 DMA＋model 3025A CPC）

を用いた。 

 沿道と後背地において粒径別試料を2004年12月20～22

日と2005年１月19～21日に低圧多段分級インパクター

（LPI，DEKATI）を用いて採取した。両期間における

測定結果は類似していたので，以下では2004年12月20～

22日の測定結果のみ示す。沿道では粒子濃度が高いため，

流量10L/min の LPI（LPI10）を用い，24時間採取を２

回連続して行った。粒子濃度が低い後背地では，流量

30L/min の LPI（LPI30）を用いて48時間採取を１回行っ

た。LPI10の各段（ステージ）における50％カット径

（μm）は，<0.028（バックアップフィルター），0.028

（S1），0.056（S2），0.093（S3），0.155（S4），0.262

（S5），0.383（S6），0.614（S7），0.950（S8），1.60（S9），

2.39（S10），4.00（S11），6.69（S12）である。同様に

LPI30の50％カット径（μm）は，0.029（S1），0.058

（S2），0.102（S3），0.163（S4），0.251（S5），0.389

（S6），0.632（S7），0.980（S8），1.60（S9），2.44（S10），

3.95（S11），6.54（S12），10.12（S13）である。イン

パクションステージの捕集材にはアルミホイル（25mm

φ，東京ダイレック）を用い，バックアップフィルター

には石英繊維フィルター（47mmφ，2500QAT-UP，Pall）

を使用した。 

 同様に，ディーゼル排気粒子（DEP）を，国立環境研

究所のシャシーダイナモメータにおいて，LPI10（捕集

材はアルミ）により粒径別に採取した。試験車両は３L

の直噴ディーゼルトラック（1997年規制対応，排気後処

理無）であり，過渡運転（CD-34モード）で試験した。 

 粒子質量は，サンプリング前後の捕集材の質量の差か

ら求めた。秤量は気温25℃，相対湿度50%に制御された

チャンバー（CHAM-1000，堀場製作所）内に設置され

た電子天秤（最小読み取り値１μg，M5P-F，Sartorius）

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図16 測定地点の地図。沿道（池上），後背地（中留） 
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を用いて行った。石英繊維フィルターは秤量前にチャン

バー内で24時間恒量したが，アルミホイルは吸湿性がな

いため恒量しなかった。 

 粒径別試料中の元素状炭素（EC）と有機炭素（OC）

は熱分離／光学補正炭素分析計（DRI Model 2001 

Carbon Analyzer; Desert Research Institute）を用い，

IMPROVE プロトコル（OC1: 120℃，OC2: 250℃，OC3: 

450℃，OC4: 550℃（以上100％ He 雰囲気）, EC1: 550℃，

EC2: 700℃，EC3: 800℃（以上２％ O2/98％ He 雰囲気）

で測定した。インパクション（アルミホイル）試料の場

合には，ホイルが溶けるのを防ぐため EC3の分析は省略

し，スポット状試料は適切な補正が困難なため OC の光

学補正は行わなかった。 

 粒径別試料中の有機成分の分析には，極微量の試料に

適用できる加熱脱着－ガスクロマトグラフィー／質量分

析法（GC/MS）を用いた。加熱脱着は熱分解装置

（Py-2010iD，フロンティアラボ）により，He 気流下

（3.0mL/分）において50℃→50℃/分→450℃（２分）で

行い，GC とのインターフェース温度は320℃とした。

GC には6890N を MS には四重極型の5973N（いずれも

Agilent Technologies）を用いた。GC のインジェクター

はスプリットレスモードで使用し，温度は320℃に設定し

た。GC カラムには DB5（長さ30m，内径0.32mm，膜

厚0.25µm，Agilent Technologies）を用い，カラム流量

は1.4 mL/分（He）とした。GC オーブンは40℃（１分）

→20℃/分→150℃→10℃/分→320℃（５分）にプログラ

ムし，MS とのインターフェース温度は320℃とした。有

機成分の全体像を把握するため，MSはScanモード（m/z 
35～500）で測定した。イオン源と四重極の温度はそれぞ

れ250，150℃とした。 

 以上から，粒径0.03～0.06μm およびそれより大きな

粒子の化学組成に基づくナノ粒子の由来・動態解析が可

能となる。しかし本来，ナノ粒子の化学組成を強く反映

しているのは，粒径0.03μm 以下の粒子と考えられる。

そこで，我々は，さらに粒径0.03μm 以下の粒子の組成

を明らかにするため，粒径0.03μm 以下の粒子を分級捕

集できるインパクターを新たに適用するとともに，加熱

脱着 GC/MS 法を加熱脱着装置や質量分析計の変更，選

択イオン検出（SIM）法の適用などにより二桁程度高感

度化し，沿道と後背地大気中の粒径別粒子に適用した。

インパクターには NanoMoudi II（Model 125B，MSP，

流量10L/分）を用い，インパクション部の捕集材には金

ホイル（47 mmφ，厚さ17μm，三菱マテリアル）を，

バックアップフィルターには石英繊維フィルター

（47mmφ，2500QAT-UP，Pall）をそれぞれ用いた。粒

径別試料は，2006年１月30日～２月３日に，沿道（池上）

と後背地（中留）において同時に採取した。 

 
（３）結果と考察 

 沿道と後背地における粒子個数濃度の粒径分布を図17

に示す。沿道では0.020μm 付近のナノ粒子のピークが

はっきり観察された。この粒径分布はディーゼル排気粒

子のものとよく似ており，ディーゼル排気の影響を強く

受けていることが示唆された。一方，後背地ではナノ粒

子のピークはなく，0.040μm 付近を中心としたなだら

かな粒径分布であった。後背地における粒径分布形状は

風向によらずほぼ一定であり，池上新町交差点の風下に

なった場合でもナノ粒子のピークは観測されなかった。

よって，池上新町付近の自動車から排出されたナノ粒子

は，200m 離れた後背地に到達するまでの間に速やかに

消失することが明らかになった。沿道のナノ粒子のピー

クが，サーモデニューダーで250℃に加熱すると消失する

こと1)と合わせて考えると，ナノ粒子が大気中で揮発に

より消失した可能性がある。なお，凝集もナノ粒子消失

の要因として考えられるが，凝集の速度は遅く，凝集の

みではナノ粒子の速やかな消失を説明しきれないことが

理論的に示されている2)。 

 沿道と後背地における粒子質量と炭素成分濃度の粒径

分布を図18に示す。沿道では，全炭素（TC=EC+OC）

が粒子質量の大部分を占めており，特に粒径0.26μm 以

下（S1～S4）でその割合が高い。また，粒径0.26μm 以

下の粒子は EC/TC 比が72～82%と高く，EC 濃度が DEP

の場合と同様に0.1μm 付近で最大となった。よって， 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図17 沿道と後背地における粒子個数濃度の粒径分布。 

  測定期間（2004年12月22日～2005年１月19日）の平均値
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沿道の粒径0.26μm 以下の粒子は DEP の影響を強く受

けていると考えられた。後背地でも，EC 濃度は粒径0.1

μm 付近でやや高くなっており，粒径0.26μm 以下の粒

子に対して，DEP がある程度寄与していることが示唆さ

れた。ナノ粒子画分（S1; 0.03～0.06μm）では，沿道・

後背地ともに TC は粒子質量の80%程度を占めていた。 

 沿道と後背地における粒径別 EC/OC フラクションの

割合を図19に示す。沿道において DEP 主粒径の粒子

（S3；粒径0.093～0.155μm）中の OC/TC 比は18%と

低いが，粒径が小さくなると OC/TC 比は増加し S1粒子

では28%であった。S1粒子にはナノ粒子だけでなく，元

素状炭素を主成分とする凝集モード粒子も含まれると考

えられるため，沿道のナノ粒子中の OC/TC 比は28%以上

であり，OC が主成分の一つであると推測された。後背

地では，大半の粒径において，TC/PM 比は沿道より低

く，OC/TC 比は沿道より高いことから，自動車から排出

される一次粒子の寄与が沿道より低いと考えられた。後

背地では，S2粒子（粒径0.0958～0.102μm）中の OC/TC

比は37%で，S1粒子では同比は51%と増加した。 

 加熱脱着 GC/MS による軽油とエンジンオイル，

ディーゼル排気中の S3粒子と S1粒子のマスクロマトグ

ラム（m/z 57，炭化水素の指標）を図20に示す。ディー

ゼル排気中の S3粒子のクロマトグラムは，排気中総粒子

のクロマトグラムとよく似ており，軽油由来と考えられ

る C18～C26 n-アルカンおよびその保持時間の範囲のハ

ンプ（ベースラインの盛り上がり。環状または分岐炭化

水素等の複雑な混合物と考えられている）が顕著であっ

た。また，保持時間18分以降にはエンジンオイル由来と

考えられるハンプが検出された。ハンプの面積の比較か

ら，ディーゼル排気中の S3粒子に対しては，軽油とエン

ジンオイルが半分程度ずつ寄与していると考えられた。

一方，ディーゼル排気中の S1粒子のクロマトグラムパ

ターンはエンジンオイルのものと似ており，C18～C26 

n-アルカンおよびその保持時間の範囲の化合物の強度は

S3粒子に比べ大分小さい。よって，ディーゼル排気中の

S1粒子に対しては，エンジンオイルが支配的であり，軽

油の寄与は小さいと考えられた。 

 沿道と後背地の S3，S1粒子のマスクロマトグラム

（m/z 57）を図21に示す。沿道の S3粒子から C21～C25

の n-アルカンおよびその保持時間の範囲の化合物が顕

著に検出されたことから，この粒径付近の粒子に対して

軽油の寄与が高いと考えられた。沿道のナノ粒子（S1）

は，そのクロマトグラムから C23 n-アルカンより揮発性

の低い成分が主であることがわかり，n-アルカンの他，

アルケン，脂肪酸，多環芳香族炭化水素（PAHs），ホパ

ン等が検出された。沿道ナノ粒子のクロマトグラムは，

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図18 粒子質量と炭素成分濃度の粒径分布。 
   a）沿道とb）後背地（2004年12月20～22日） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図19 EC/OCフラクションの粒径別割合。 
   a）沿道とb）後背地（2004年12月20～22日）。 
   各ステージの粒径範囲は本文を参照 
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低沸点成分の割合がやや少ないが，ディーゼル車のエン

ジンオイルのクロマトグラムと似ていた。このことから，

沿道ナノ粒子に対して，エンジンオイルの寄与が高いと

考えられた。後背地の S3粒子のクロマトグラムからは，

沿道に比べると強度は大分弱いが C18～C26 n-アルカン

およびその保持時間の範囲の化合物が検出されたことか

ら，後背地でも S3粒子に対しては軽油の寄与が一定程度

あることが示唆された。後背地の S1粒子のクロマトグラ

ムは，保持時間23分以前では保持時間が早いほどハンプ

強度が弱いが，23分以降は沿道の S1粒子のクロマトグラ

ムとほぼ重なることから，後背地でもエンジンオイルが

一定程度寄与していることが示唆された。なお，後背地

では S3粒子と同様 S1粒子においても，C16と C18の脂

肪酸のピークが顕著であり，かつ奇数 n-アルカンの優位

性が認められたことから，植物なども寄与していた可能

性がある。 

 エンジンオイル以外にホパン（５環の C17～C35の炭

化水素）の発生源がなく，ホパン異性体のピーク強度（ホ

パンプロファイル）がエンジンオイルの種類によらず一

定であると仮定して，ホパンプロファイルの比較により

S1粒子の揮発の程度を推定した。エンジンオイル，およ

びディーゼル排気・沿道・後背地の S1粒子のマスクロマ

トグラム（m/z 191，ホパンの指標）を図22に示す。いず

れのクロマトグラムからもホパンのピークが検出された

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図20 加熱脱着GC/MSによるマスクロマトグラム（m/z 57）。

(a)ディーゼル車の試験に用いた軽油と使用済エンジン
オイル，(b)ディーゼル排気中のS3（粒径0.093～0.155
μm），S1（粒径0.028～0.056μm）粒子。なお，DEP
試料のクロマトグラム強度は排気中濃度に比例するよ
う表示。DEP試料とエンジンオイルのクロマトグラムは
保持時間（RT）19分以降のハンプの強度が同等になるよ
うスケーリングしてある。スケーリング係数と分析に供
した粒子質量は括弧内に表示 

5 10 15 20 25
Retention time (min)

Ab
un

da
nc

e

(b) Diesel

(a)

Fuel (–)

Used oil
(–)

C26
･

C18
･

S3 (×1)
(48.8 μg)

S1 (×10)
(7.5 μg)

Sc
al

ed
 a

bu
nd

an
ce

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図21 加熱脱着GC/MSによるS3粒子（粒径0.1～0.16μm）と

S1粒子（粒径0.03～0.06μm）のマスクロマトグラム
（m/z 57）。(a)沿道（2004年12月21～22日），(b)後背地
（2004年12月20～22日）。なお，クロマトグラム強度は
大気中濃度に比例するよう表示。クロマトグラムは保持
時間（RT）23分以降のハンプの強度が同等になるようス
ケーリングしてある。スケーリング係数と分析に供した
粒子質量は括弧内に表示 
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ことから，ディーゼル排気だけでなく，沿道，後背地に

おいても S1粒子に対してエンジンオイルが寄与してい

ることが支持された。ディーゼル排気中 S1粒子のホパン

プロファイルはエンジンオイル中のものとよく似ている

ことから，ディーゼル排気ナノ粒子は揮発の程度が小さ

いと考えられた。一方，沿道の S1粒子の場合，保持時間

23分以前のホパンのピーク強度は保持時間が短くなるに

つれて弱くなっており，保持時間20.1分のピークの強度

はエンジンオイルに比べ25%となっている。後背地の S1

粒子ではさらにその傾向が顕著であり，保持時間20.1分

のピークの強度はエンジンオイルに比べ10%となってい

る。以上のことから，S1粒子中の C33 n-アルカンよりも

揮発性の高い化合物（保持時間23分以前）は，ディーゼ

ル車から排出された後，沿道，後背地と進むにつれ大気

中で揮発が進行したと考えられた。また，有機組成や揮

発の程度から判断すると，沿道の S3や S1粒子はディー

ゼル車から排出され間もない粒子で主に構成されてお

り，後背地では大気中を比較的長時間滞留していた粒子

で主に構成されていることが示唆された。 

 さらにホパンを用いて，S1粒子が全てエンジンオイル

に由来すると仮定した場合の，大気中での揮発に伴う有

機組成変化を推定した。保持時間23分以降のホパンの

ピーク強度が同等になるよう，スケールを調整したエン

ジンオイル，およびディーゼル排気・沿道・後背地の S1

粒子のマスクロマトグラム（m/z 57）を図23に示す。こ

の図から，エンジンオイルによく似た組成のディーゼル

排気ナノ粒子が大気中に放出された後，沿道，後背地と

進むにつれて揮発により低沸点成分の割合が減少してい

く様子がイメージできる。 

 以上のことから，粒子中成分の揮発（または揮発によ

る粒径減少後に既存粒子に凝集2））が大気中での核モー

ド粒子の消失に寄与していると考えられた。 

粒径0.03μm 以下の粒子の組成を明らかにするため，

NanoMoudiII を用いて採取した沿道と後背地の粒径別

大気粒子中 TC，EC の気中濃度，および高感度化した加

熱脱着 GC/MS 法による n-アルカンと PAHs の気中濃

度，粒子質量あたり17α(H),21β(H)-hopane 濃度を図24

に示す。高感度化により，粒径0.03μm 以下の粒子から

も有機成分が初めて検出・定量された。沿道では，DEP

の場合と同様，粒径範囲0.110～0.180μm において EC

および C26以下の n-アルカン，PAHs の気中濃度が最大

となったことから，この粒径付近の粒子に対して EC を

主成分とする DEP の寄与が高いと考えられた。沿道に

おける粒子中17α(H),21β(H)-hopane 濃度は，粒径

0.060～0.110μm と1.00～1.80μm をピークとする二

山分布となり，DEP の場合とは異なり，0.060μm 以下

の粒径では濃度が減少している（図24(iv-a) Hopane 

w/o correction）。後背地でも，沿道ほど顕著ではないが，

EC および C26以下の n-アルカン，PAHs の気中濃度の

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図22 (a)使用済エンジンオイル，(b)ディーゼル排気ナノ粒子

（S1：粒径0.03～0.06μm），(c)沿道ナノ粒子（川崎市
池上新町交差点，2004年12月21～22日），(d)後背地ナノ
粒子（川崎市中留公園，2004年12月20～22日）のマスク
ロマトグラム（m/z 191）。なお，＊印はホパンのピーク
を示す。各クロマトグラムには，保持時間23分以降のホ
パンのピーク強度が同等になるよう，括弧内に示すス
ケーリング係数を乗じてある 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図23 (a)使用済エンジンオイル，(b)ディーゼル排気ナノ粒子

（S1：粒径0.03～0.06μm），(c)沿道ナノ粒子（川崎市
池上新町交差点，2004年12月21～22日），(d)後背地ナノ
粒子（川崎市中留公園，2004年12月20～22日）のマスク
ロマトグラム（m/z 57）。なお，各クロマトグラムには，
図７と同じスケーリング係数（括弧内の数値）を乗じて
ある 
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ピークが粒径範囲0.110～0.180μm に認められ，これら

の粒子に対して DEP の寄与があることが示唆された。

後背地における粒子中17α(H),21β(H)-hopane 濃度は，

粒径0.180～0290μm と0.560～1.00μm をピークとす

る二山分布となり，0.180μm 以下の粒径では濃度が減

少している。 

 17α(H),21β(H)-hopane の揮発性は比較的低いが，上

述したようにナノ粒子（粒径0.03～0.06μm）のように

非常に小さな粒子の場合には，大気中で揮発が進む可能

性がある。また，今回の測定でも，揮発性の高い n-アル

カンや PAHs は，DEP，沿道，後背地と進むにつれ，ま

た小粒径ほどその存在割合が低下しており，大気中で一

部揮発したことが示唆される。そこで，粒子中17α(H),21

β(H)-hopane の揮発を，より揮発性の低い炭素数35のホ

パン異性体は揮発しないと仮定し，その相対強度（ピー

ク面積の比）から推定した。DEP（粒径0.110～0.180μ

m）中のホパン強度比を基準に推定すると，沿道大気粒

子における17α(H),21β(H)-hopane 残存率は粒径0.110

μm 以下になると急激に低下し，粒径0.018～0.032μm

の粒子では約10%であった（図24(iv-a) Residual 

ratio）。後背地では沿道より残存率がさらに低く，粒径

0.032～0.060μmの粒子での残存率が約10%と推定され

た（図24(iv-b)）。このように求めた残存率を用い，沿道

と後背地における揮発前の粒子中 17α (H),21 β

(H)-hopane 濃度を推定すると，両地点とも粒径が小さく

なるほど濃度が増加する傾向が認められた（図24(iv-a, 

b) Hopane with correction）。 

 このように，粒径0.01～0.03μm の粒子の有機組成は

LPIによる0.03μm以上の粒子の測定結果から予想され

たものと矛盾しなかった。さらに，0.01～0.03μm の粒

子は OC/TC 比が0.03～0.06μm の粒子よりもさらに高

いことも確認された。これらのことから，沿道と後背地

のナノ粒子（粒径0.03μm 以下）は，かなり揮発が進ん

でいるが，元はエンジンオイルが主成分であったと推測

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図24 (i)粒子質量と炭素成分，(ii)n-アルカン，(iii)PAHs，(iv)17α(H), 21β(H)-hopane 濃度の粒径分布。 
   (a)沿道（池上）と(b)後背地（中留）の大気粒子。なお，試料採取期間は2006年１月30日～２月３日。 
   FLA: Fluoranthene, BaP: Benzo[a]pyrene, QL：定量下限値 
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され，ディーゼル排気中のナノ粒子に由来することが示

唆された。 

 なお，粒径別試料採取に用いた低圧多段分級インパク

ター（LPI と NanoMoudiII）の内部は低圧になっている

ため，試料採取中のインパクター内部での成分の揮発が

懸念された。そこで，LPI の S1ステージ（圧力10kPa）

のアルミホイル上にエンジンオイルを少量添加した後，

HEPA フィルターを通した除粒子空気を24時間吸引し

（気温25℃），その有機組成を測定したが，組成はほとん

ど変わらなかった。また，粒径0.110～0.180μm の DEP

試料を最下段（粒径0.010～0.018μm，圧力16kPa）に

載せ，除粒子空気を３時間吸引した後（気温25℃），再度

有機成分を測定したところ，C22以下の n-アルカンと

Fluorathene 以下の PAHs で30%以上の濃度低下が確認

されたが，17α(H),21β(H)-hopane は減少しなかった。

よって，比較的揮発性が高い成分は試料採取中に一部揮

発する可能性があるが，17α(H),21β(H)-hopane などの

エンジンオイル由来成分の揮発は少ないと考えられた。

これは，インパクター内では，多数の粒子が重なりあい

捕集面に付着しているため，個々の粒子が大気中を浮遊

している時より揮発しにくいためと考えられた。 

 
参考文献 

１）Hasegawa S., Hirabayashi M., Kobayashi S., 

Moriguchi Y., Kondo Y., Tanabe K., Wakamatsu S. 

(2004) Size distribution and characterization of 

ultrafine particles in roadside atmosphere, J. 

Environ. Sci. Heal., A39, 2671–2690. 
２）Jacobson M.Z., Kittelson D.B., Watts W.F. (2005) 

Enhanced coagulation due to evaporation and its 

effect on nanoparticle evolution, Environ. Sci. 

Technol., 39, 9486–9492. 

 
2.1.4 二次粒子を含む微小粒子の観測と環境動態

（FAMIKA）：観測概要と炭素成分の挙動 

（１）観測概要 

 各研究機関の研究者と共同・協力して，2007年夏季に

関東地方において，微小粒子を対象とした広域的な

フ ィ ー ル ド 観 測 と モ デ リ ン グ （ Fine Aerosol 

Measurement and Modeling in Kanto Area；FAMIKA）

を実施した。FAMIKA では，夏季の高濃度微小粒子の特

徴とその要因，二次生成粒子の地域分布，輸送過程，変

質などの動態を把握し，特に自然（森林）起源・人為起

源の二次有機エアロゾル（SOA）の挙動を明らかにする

ことを目的として，フィールド観測，および観測データ

に基づく発生源寄与解析や大気質モデルの検証・改良に

取り組んだ。 

 観測地点は，前橋（群馬県衛生環境研究所），騎西（埼

玉県環境科学国際センター），つくば（国立環境研究所），

狛江（電力中央研究所）の４地点であり，観測期間は，

2007年７月30日～８月16日である。主な観測内容は，表

３に微小粒子試料のフィルターサンプリングと化学分

析，表４に連続測定について示した。フィルターサンプ

リングはいずれも平日のみ実施した。また，ガス成分に

ついては，NOx，O3，CO，SO2，NMHC を測定した（た

だし，一部は常時監視測定局データを利用）。 

 図25に，前橋・騎西における PM2.5，O3，風向の経時

変化を示す。気象状況は，８月１日に梅雨明けし，８月

１～２日には台風が接近したが，それ以降は高気圧に覆

われていた。風は全体的には南風が支配的であったが，

前橋では夜間に弱いながらも北風となることが多かっ

た。この間，高濃度となった２つの期間に着目した。 

 
表３ 粒子のフィルターサンプリングと化学分析 

 

 

 

 
表４ 粒子の連続測定 

 

サンプラー フィルター 粒径 捕集時間（交換時刻） 地点 化学分析
FRM-2025 石英繊維 PM2.5 6時間（9,15,21,3時） ４地点 炭素分析（熱分離・光学補正法，IMPROVEプロトコル）
GS-10 テフロン（デニューダ-ＦＰ法） PM2.5 6時間（9,15,21,3時） ４地点 イオン分析（イオンクロマトグラフ）
FRM-2000 ポリフロン PM2.5 6or12時間（9,15,21時） 前橋・騎西 元素分析（ICP-AES/MS）
HV-A 石英繊維 PM2.1 6or12時間（9,15,21時） 前橋・騎西 14C分析（加速器MS）

測定装置 粒径 地点 測定対象
TEOM（拡散ドライヤー付35℃設定） PM2.5 ４地点 PM2.5質量濃度
AMS（エアロゾル質量分析計） およそPM1 前橋・騎西 SO42-，NO3-，Cl-，NH4+，有機物
MAAP，Aethalometer，カーボンモニター PM2.5 ４地点 BC/EC
SMPS 0.01-0.5µm 前橋・騎西・つくば 個数粒径分布
APS 0.5-20µm 前橋・騎西 個数粒径分布
ベータ線吸収式SPM計 SPM ４地点（測定局データ） SPM質量濃度
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(1) ７月31日～８月２日 O3がやや高くなっており，

８月１日に前橋で110ppb，騎西90ppb となったが，つ

くばと狛江は50ppb だった。地点によって最高値出現

時刻に違いがあった。この期間の PM2.5は周期的な変

動をせずに上昇していた。 

(2) ８月６日～11日 O3が前橋・騎西で連日100～

120ppb と高濃度となり，この日中の O3の上昇と同様

に，PM2.5も周期的に上昇していた。つくば・狛江での

O3は，８月９日までは全体的にそれほど高濃度になっ

ていなかったが，８月10～11日は高濃度になり，PM2.5

も上昇した。８月９日は関東全般の一般風として南風

となっているが，８月10日は広く高気圧に覆われて関

東平野内に収束帯が形成されており，全体に高濃度と

なったと考えられる。 

 
（２）炭素成分の時間的・空間的挙動 

 同一の方法により４地点において炭素成分を測定し，

その時間的・空間的な挙動を把握するとともに，前橋と

騎西でエアロゾル質量分析計（AMS）により測定された

有機成分も合わせ，特に有機粒子に関して解析と考察を

行った。OC と EC の分析は，DRI Model 2001 Carbon 

Analyzer を用いて，IMPROVE プロトコル（反射光に

よる炭化補正）によって行った。また，試料を純水に抽

出し，その抽出水をフィルターに含浸・乾燥させ，DRI 

Model 2001 Carbon Analyzer を用いて，IMPROVE プ

ロトコル（透過光による炭化補正）によって水溶性有機

炭素（WSOC）を分析した。 

 図26に前橋と騎西での炭素成分の時間変動を示す。OC

と EC は，いずれの地点においても時間変動が全体的に

似ていた。８月６～10日の期間は日中増加，夜間減少と

いう周期的な変化がよく見られた。このときの OC/TC

比の変動を見ると，日中の OC 高濃度時に高くなる傾向

であった。このため，日中の OC 増加には光化学生成が

寄与していることが考えられる。ただし，騎西やつくば

に比べて，前橋では OC/TC 比の変動が小さかった。ま

た，騎西・つくばでは OC フラクション割合にも変動が

見られたが，前橋での変動は比較的小さかった。これら

は，前橋では日中は関東南部からの風，夜間は北側の山

岳部からの風が吹き，また，全体的に風速が弱かったた

め，同様の気塊が往復あるいは滞留するような状況で

あったことが要因の一部として考えられる。 

 EC の主要な排出源は自動車であると考え，排ガス試

験による DEP や沿道大気粒子に基づいて OC/EC 比を

0.6と仮定して，OC 中の二次生成 OC（SOC）と一次排

出 OC（POC）を推定した。これによれば，いずれの地

点においても，POC よりも SOC の方が OC の増加に対

して寄与していた。また，特に光化学二次生成が活発だっ

たと考えられる８月６～11日は，騎西では SOC が日中

80%，夜間40%程度となっており，つくばでも似た傾向

だったのに対して，前橋では SOC が70%程度で日中・夜

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図25 前橋と騎西の PM2.5，O3，風向の経時変化 

 



―  ― 19

間の顕著な変動は見られなかった（図27）。また，AMS

の有機物のマススペクトルデータから，有機物（OA）を

炭化水素態有機物（HOA）と酸化態有機物（OOA）に

分けると，前橋と騎西における OOA の割合は，上述の

SOC の割合と概ねレベルや変動が合っていた。一方，

OC に占める WSOC の割合（WSOC/OC）を調べると， 

低濃度が分析に影響し変動が大きいところがあるが，昼

間に高くなり夜間に低下する傾向が見られ，また，全体

的には前橋の方が騎西に比べて高く，時間的に遅れて

ピークが出ている傾向であった。また，WSOC/OC は

SOC/OC や OOA/OA と変動やレベルが合っているとこ

ろが多かった。このように，二次生成粒子の寄与を示す

SOC/OC，OOA/OA，WSOC/OC が大きく矛盾すること

なく類似した傾向を示したことから，これらを基に考え

ると，前橋は騎西やつくばなど他の地点と異なる傾向と

なっており，二次生成の寄与が大きいこと，酸化が進ん

でいること，同質の気塊が滞留していること，夜間は森

林起源 SOA の寄与していること，などの可能性が示唆

された。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図26 前橋と騎西における炭素成分の時間変動。横軸の６桁の数字（MMDDHH）は，

月（MM）・日（DD）・サンプリング開始時刻（HH）を示す 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図27 前橋と騎西における SOC/OC，OOA/OA，WSOC/OC の時間変動。横軸の６桁の数

字（MMDDHH）は，月（MM）・日（DD）・サンプリング開始時刻（HH）を示す 
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2.1.5 二次粒子を含む微小粒子の観測と環境動態

（FAMIKA）：全炭素中14C の経時変化 

（１）はじめに 

 炭素の同位体には12C，13C，14C があり，このうち14N

と宇宙線から生成する14C（放射性炭素同位体）を利用し

て粒子状物質の起源を化石燃料由来か生物由来かを推定

する方法が報告されている。14C は半減期が5730年であ

るため，化石燃料では14C がほとんど存在しない（dead 

carbon）のに対し，バイオマス中には14C が存在する

（modern carbon）。それぞれを燃焼して発生する粒子状

物質では14C/12C 比が異なる。 

 FAMIKA において東京郊外で連続的に採取された大

気試料を対象に，全炭素（TC）中の放射性炭素（14C）

を測定した。14C を測定することで，化石燃焼起源とバ

イオマス起源の比率を定量的に推定することが可能にな

る。また，元素状炭素（EC），有機炭素（OC），金属元

素，イオンのデータに14C のデータを加えてケミカルマ

スバランス（CMB）法を実施することで，二次生成有機

粒子の起源推定など，従来よりも高度な由来解析が期待

できる。 

 
（２）方法 

 FAMIKA の第２クール（2007年８月６～11日）として，

埼玉県騎西と群馬県前橋において，ハイボリウム・アン

ダーセンサンプラーの石英繊維製バックアップフィル

ターに６時間ごと（夜間は12時間ごと）に連続採取され

た大気中 PM2.1試料に関して TC 中14C 分析を実施した。

大気試料は石英管に封入した後，燃焼（CO2化），CO2

精製，グラファイト化を行い（Endo et al.1）に準拠），国

立環境研究所タンデム加速器分析施設（NIES-TERRA）

において14C/12C 比を測定した。 

 
（３）結果と考察 

 図28，29に騎西と前橋における TC，O3，および TC

の pMC（% Modern Carbon），Modern Carbon，Dead 

Carbon の経時変化を示す。日中に濃度が増加し夜間に

減少する TC や O3とは異なり，pMC は夜間に上昇する

傾向が認められ，特に前橋で顕著であった。騎西，前橋

における pMC はそれぞれ35～58，35～62%であったこ

とから，両地点とも，化石燃焼とバイオマス起源が概ね

同程度寄与していたと考えられる。両地点において，化

石燃料由来とみなせる Dead Carbon は，TC と同様，日

中に高濃度となる傾向が認められた。これは，日中に人

為活動が盛んで，かつ南風により都心部からの汚染気塊

が輸送されたためと推測された。バイオマス起源とみな

せる Modern Carbon も，騎西では日中に高濃度となっ

たが，前橋では日内ほぼ一定で，夜間にやや増加するこ

ともあった。 

 なお，Modern Carbon の主な発生源と考えられる野焼

き，ゴミ焼却，土壌，生物起源 SOA の pMC はそれぞれ

100，60，60，113%程度，人為起源 SOA の pMC は9.5%

程度であり（本研究；Offenberg et al., 2007 2）），発生源

によって pMC の値が異なる。よって，微小粒子中に対

し pMC が100%を超えるバイオマス発生源が大きく寄与

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図28 TC，O3および TC 中 pMC，Modern/Dead 

Carbon の経時変化（騎西） 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図29 TC，O3および TC 中 pMC，Modern/Dead 
Carbon の経時変化（前橋） 
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している場合には，バイオマスの寄与は測定された pMC

の値より少し小さくなることに注意が必要である。 
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2.1.6 二次粒子を含む微小粒子の観測と環境動態

（FAMIKA）：レセプターモデルによる発生源寄

与解析 

（１）はじめに 

 都市大気中の微小粒子状物質は健康影響が懸念される

など，その対策が必要となっているが，近年は一次発生

源対策が進み，相対的に二次粒子の寄与が高くなってい

ると推定される。今後，二次粒子の対策を進める上で，

その寄与割合を把握することは重要である。そこで本研

究では，発生源を推定する手法の一つであるレセプター

モデルを用い，2007年に埼玉県騎西町および群馬県前橋

市で観測された微小粒子状物質の発生源寄与を解析し，

間接的に二次粒子の寄与割合を推定した。 

 
（２）方法 

 本研究では2007年度に国立環境研究所，群馬県衛生環

境研究所，および埼玉県環境科学国際センターが中心と

なって実施した FAMIKA の結果を用いた。観測地点は

群馬県前橋市および埼玉県騎西町であり，PM2.5を９～15

時，15～21時，および21～９時にフィルタ上に捕集した。

捕集した PM2.5試料は秤量後，炭素成分を熱分離光学補

正法，イオン成分をイオンクロマトグラフ法，無機元素

成分を ICP-MS 法により分析を行った。 

 本研究で PM2.5の発生源推定に用いたレセプターモデ

ルはケミカルマスバランス（Chemical Mass Balance; 

CMB）法である。 

 CMB 法の計算方法には，指標元素法，線形計画法，

最小自乗法，有効分散最小自乗法等が知れている。その

うち最小自乗法は(1)式で示されるχ2を最小とする発生

源寄与を求めるのに対し，有効分散最小自乗法は(2)式に

示されるχ2を最小とするものであり，各測定値の誤差を

考慮に入れるという特徴がある。 

 
 χ2＝              (1) 

 

 

 χ2＝              (2) 

 

 ここで Ciは環境試料における化学種 i の濃度，aijは発

生源 j の試料における化学種 i の濃度，Sjは発生源 j の寄

与である。n は化学種の数であり，p は発生源の数であ

る。σci，σaij はそれぞれ Ci，aij の測定伴う誤差の標準

偏差である。(2)の最小解は次式のくり返し計算によって

求めている。 

  S=(tA V A)-1 tA V C      (3) 

ここで A は要素が aijの行列，V は対角要素が(2)式の分

母の逆数にあたる対角行列，C は要素が Ciのベクトル，

S は要素が Sjのベクトルである。tA の上付きの t は行列

A の転置行列の意味である。 

 この元のプログラムは米国 EPA により開発されたも

のが「CMB8」として公開されている。本研究では早狩

ら1)が日本語版として表計算ソフト上で解析できるよう

に，「CMB8J」として公開したものを用いた。発生源プ

ロファイルのうち土壌および道路粉じんについては測定

地点周辺で採取し，再飛散・分級捕集したものを分析し

て作成した。その他の発生源については既往の文献や調

査・研究事例から整理して作成した。 

 
（３）結果と考察 

 発生源と指標元素の検討をした結果，重油燃焼，都市

ごみ焼却，野焼き，製鋼用電気炉，海塩，土壌，タイヤ

磨耗，ブレーキ磨耗，道路粉じん，および自動車の10発

生源，指標元素は Na，K，Mg，EC，Al，Fe，V，Mn，

Ni，Cu，Zn，As，Sb，および Pb の14成分とした。こ

の条件で前橋，騎西における CMB 法による発生源寄与

率推定結果を図30に示した。ただし，騎西は Sb 濃度が

異常に高くその原因が特定できなかったため解析からは
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除いた。 

 前橋では一次発生の寄与率が高い順に自動車，野焼き，

道路粉じんであった。一次発生の合計は28％であった。

また二次粒子は二次 SO4，二次 OC，二次 NO3の順であ

り，二次粒子の合計は57％であった。騎西は一次発生の

寄与率は野焼きが最も大きく27％あり，自動車がその次

に多かった。二次生成は硫酸塩，硝酸塩が多く，OC は

８％であった。 

 騎西では野焼きの寄与が最も高いが，観測を行ったの

は夏季であり，野焼きが盛んに行われる時期とは異なっ

ている。実際の観測中も野焼きは目視で確認されていな

い。このため発生源寄与率の推定結果は実際を反映して

いない可能性がある。元素別の発生源寄与率を調べたと

ころ，野焼きには K と EC が多く割り振られていた。K

は従来から植物起源の指標として知られている。そこで

前橋と騎西の K の PM2.5に対する含有率を調べたとこ

ろ，前橋では平均0.2％，騎西では平均0.6％でわずかな

違いではあるが騎西のほうが若干高い。その変動は野焼

きの寄与率の変動によく一致しており，K が野焼きの寄

与率に影響していることがわかる。この結果 EC が野焼

きにも割り振られることになり，結果として自動車の寄

与率を下げている可能性がある。一方，近年ディーゼル

自動車の排ガス規制が強化され，運行規制等も行われた

結果，粒子状物質への自動車寄与率が低下していると考

えられる。本解析の結果は自動車規制の効果により自動

車の発生源寄与率が低下することで，今まで注目されて

いなかった発生源の寄与が相対的に高くなったことを示

唆している。さらに推定の精度を向上させるには観測さ

れた EC が化石燃料由来か，バイオマス由来かを検討す

る必要がある。 

 これまで炭素成分はディーゼル自動車由来が多いとさ

れていたが，前述のとおり最近では自動車排ガス規制の

効果によりその寄与が低下していると考えられる。逆に

寄与が相対的に増加していると考えられているのは二次

生成の有機炭素である。本解析では CMB 法により一次

発生の炭素成分を推定し，観測値から一次発生を差し引

くことにより二次生成の炭素成分を計算した。ただし，

ここで算出した二次生成には有機炭素の不明分が含まれ

ていることに注意する必要がある。図31は前橋における

発生源別の EC と OC の濃度を示したものである。EC

は71％が自動車由来であった。その他の発生源としては

タイヤ磨耗が約10％，重油燃焼が約９％となっていた。

一方，OC は70％が二次生成によるものであった。観測

の後半は二次生成の OC が75％であり，前半が65％であ

ることと比べて高くなっていた。観測の後半に二次生成

が活発に行われたことを示している。また，自動車由来

の OC が16％，野焼き由来が７％程度あることがわかっ

た。 

 騎西でも同様に炭素成分を発生源別に推定した。騎西

においても EC の約３分の１は自動車由来であるが，野

焼きの寄与もほぼ同等であった。しかし野焼きの寄与が

高い時には自動車の寄与が低下している。これは自動車

と野焼き（あるいは野焼きに類似した発生源）との間に

多重共線性が存在するためと考えられ，野焼きと自動車

の寄与率の精度を上げることが今後の課題である。その

ためには野焼きの指標となる化学成分の分析や放射性炭

素同位体を利用した CMB 計算などを検討する必要があ

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図30 前橋と騎西の発生源推定結果 
   （全測定期間の PM2.5質量濃度で重み付けした平均値）
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図31 前橋における炭素成分の発生源別寄与濃度 
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る。また，OC も前橋とは異なり野焼きが50％で最も多

く，二次生成が33％であった。 

 ここまでの検討では騎西において野焼きと自動車の寄

与率の分離が課題としてあげられた。また，前橋におい

ても OC の大部分を占める二次生成 OC が化石燃料由来

か生物起源かを検証する必要がある。そのアプローチの

一つとして本研究では放射性炭素同位体比を用いた方法

を試みた。 

 放射性炭素同位体である14C は半減期が5730年である

ため，化石燃料では14C がほとんど存在しないのに対し，

バイオマス中には14C が存在する。それぞれを燃焼して

発生する粒子状物質では14C/12C 比が異なる。よって，発

生源と環境の粉じんの両方に14C/12C 比の実測値があれ

ば，これを利用して環境中の粒子状物質の起源を推定す

ることが可能となる。本研究では14C/12C 比からもとめた

pMC を参考に検討を行った。しかし発生源の pMC の実

測値がないため，既存の文献値2)や独自に測定した値を

参考に表５の値を利用した。 

 この結果を用い次の式により EC，OC の pMC を推定

した。 

 
 ECpMCcal＝              (4) 

 

 
 POCpMCcal＝              (5) 

 
ここで ECpMCcal は EC の pMC（計算値），ECSi は i

番目の発生源 S の EC（実測値），pMCSiは i番目の発生

源 S の pMC（文献値），POCpMCcal は一次 OC の pMC

（計算値），POCSiは i番目の発生源 S の一次 OC（計算

値）である。図32に前橋および騎西における TC の pMC

実測値と EC および POC の pMC（それぞれ計算値）の

経時変化を示した。 

 前橋では TC の pMC の平均が46.5，最大値は62.4，

最小値は34.7であった。夜間に pMC が高くなる傾向が

見られた。計算で求めた EC の pMC は平均が14.2，最

大でも35.8であった。EC は自動車起源が多いため，EC

の pMC も午前に低い値を示している。POC の pMC は

平均が36.8であった。EC の pMC も含めて午後に pMC

が高くなる傾向が見られた。これは野焼きの寄与の上昇

によるものである。 

 騎西では TC の pMC の平均値が44.6，最大値が57.8，

最小値は34.8で前橋と大きな違いは見られず，前橋と同

様に夜間の方が日中よりも pMC が高くなる傾向を示し

た。EC の pMC の平均は46.2であり，前橋に比べて大き

な値となり，生物起源の寄与が高い。これは騎西では野

焼き由来の EC が３分の１を占めることが要因である。

また POC も同様の理由により生物起源が支配的で，

pMC の平均は80.7であった。 

 ここで推定した pMC の変動は，FAMIKA において実

測したpMCの変動と矛盾しないものであった。したがっ

て，CMB 法により得られた一次発生源の寄与割合から

間接的に二次粒子を推定し，さらに発生源別の pMC の

値から二次粒子が化石燃料起源か生物起源であるかを推

定することが可能となった。今後，野焼きの指標となる

化学物質の検討や，EC・OC 別の pMC 分析が進むこと

で，さらに推定の精度が向上することが期待される。 
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図32 前橋および騎西における CMB 法を利用して

推定した pMC の経時変化 
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Technol., 28, 1565-1576. 

 
2.1.7 二次粒子を含む微小粒子の観測と環境動態

（FAMIKA）:AMS を用いた騎西ならびに前橋で

の粒子成分挙動の解析 

（１）観測方法 

 エアロゾルの組成分析には，Aerodyne Research 社製

のエアロゾル質量分析計（Aerosol Mass Spectrometer; 

以下，Q-AMS）を使用した。測定原理は，まず，空力学

的レンズによって PM1.0の粒子を選別し，粒子の飛行時

間から空力学的直径を求める。その後，粒子を600℃の蒸

発器で蒸発し，気化した分子を電子衝撃法でイオン化し，

四重極質量分析計によって分析する。Q-AMS で測定さ

れるイオン信号はエアロゾルの主要成分であるアンモニ

ウム（NH4），硝酸塩（NO3），硫酸塩（SO4），塩化物（Chl），

有機物に対応するイオンとして解析される。ここで有機

物とは Q-AMS で測定されるエアロゾルの全重量から無

機塩類（NH4，NO3，SO4，Chl）とガス成分（窒素，酸

素，CO2など空気中の主要ガス成分）の寄与を除いた残

りであり，有機化合物を構成する元素である炭素，水素，

酸素，窒素なども含まれる。測定時間間隔は10分とし，

また，データ解析は専用のソフトを用いて行った。測定

原理およびデータ解析の詳細は文献を参照のこと1-5)｡な

お，解析にあたっての捕集効率（CE）は Q-AMS とフィ

ルターサンプリングのサルフェートの結果を比較して決

めた。前橋では CE=１を用い，騎西では CE=0.5を用い

た。前橋の有機物については，フィルターサンプリング

のOCとの比較から0.5倍程度にするとOM/OC比が１か

ら2.5に収まるので，AMS で得られた有機物の重量濃度

を0.5倍して重量濃度とした。 

 
（２）結果と考察 

（ア）前橋・騎西での観測結果 

 図33，34に騎西と前橋で AMS を用いて測定したエア

ロゾルの化学組成の時系列変化を示す。測定期間は，騎

西は８月９～16日，前橋は８月３～10日である。表６に

この期間のそれぞれの場所での主要成分の平均値を示

す。 

騎西：図33a に示すとおり騎西では有機物が主要成分で

あり，前半の８月９～12日の期間では有機物が特に多い。

また，有機物の濃度変動は他の成分と変動が異なる。図

33b にこの期間の日変化の平均を示す。有機物は昼間に

濃度が高くなっていることが多いが，SO4，NH4に関し

ては日中ではなく夕方や夜間にピークが現れることもあ

る。例えば８月10日では午前１時ごろと夕方の19時ごろ

にピークが現れている。NO3は有機物や SO4とも異なる

挙動を示しており，午前中に濃度が高くなることが多い

が，８月12日には午前３時ごろにピークが現れている。

要約すると有機物は日中に濃度が高くなり，NO3は朝方

に濃度が高くなる傾向がある。SO4，NH4は１日中あま

り変動がない。これらのことから，有機物は光化学反応

によって，NO3は窒素酸化物（NOx）濃度が高いときに

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図33ａ 騎西で観測されたエアロゾルの主要成分の時系列変化。オレンジ：NH4，青：NO3，赤：SO4，緑：有機物 
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濃度が上昇し，SO4や NH4は都心からの移流の影響を受

けていると推測される。 

 図33c に粒径分布を示す。８月９～12日の間は有機物

とそのほかの無機物（NH4，NO3，SO4）の粒径分布は

類似しており，ある程度の期間移流し粒子同士が混合し

ていると考えられる。それに比べ，８月13～15日の期間

では，有機物の粒径分布が100nm 以下にも多く分布して

おり，排出されてからの期間が短い比較的若い（Fresh

な）有機物が相対的に多かったと考えられる。 

前橋：有機物が主成分であるが，SO4も同程度の濃度で

あり，NH4，NO3もある程度存在している（図34a）。有

機物は午後濃度が高くなる傾向にあり，光化学反応が示

唆される。SO4は夜間，早朝，夕方と濃度が高くなって

おり，移流の影響が示唆される。また NO3は騎西では最

高で４μgm-3 程度であったのが，前橋では最高で20μ

gm-3程度まで上昇している。また，朝方高くなっている

ことがしばしばあり，自動車排ガスの影響が示唆される。

図34b に日変化を示す。傾向は騎西と似ているが前橋の

場合，有機物，NO3，SO4，NH4ともに午前中に濃度が

上昇する傾向が見られる。図34c に前橋におけるこの期

間の平均粒径分布を示す。SO4，NH4に関しては蓄積モー

ドにピークがあり，移流し時間が経過（Aging）してい

ると考えられる。有機物と NO3は蓄積モードにもピーク

があるが，超微小モードにテールがあり，排出されてか

らの期間が短い fresh な有機物や NO3も一定程度寄与し

ていると考えられる。 

 
 

表６ 騎西ならびに前橋で Q-AMS を用いて測定されたエアロゾルの主要成分の平均濃度 

 NH4 / µgm-3 SO4 / µgm-3 NO3 / µgm-3 Organics / µgm-3 
Kisai 1.41±1.23 1.67±1.31 0.55±0.56 5.95±4.30 

Maebashi 4.30±1.77 7.08±3.05 2.66±3.14 8.64±4.97 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図33ｂ 騎西で観測されたエアロゾル主要成分の日変化。オ

レンジ：NH4，青：NO3，赤：SO4，緑：有機物 
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図33ｃ 騎西で観測されたエアロゾル主要成分の粒径分布。

（上図）８月９～12日の観測データ，（下図）８月13
～15日の観測データ。オレンジ：NH4，青：NO3，赤：
SO4，緑：有機物 
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（イ）PMF による解析 

 Positive Matrix Factorization（PMF）法は Paatero

と Tapper により開発された因子分析の一種であり，発

生源データを用いることなく統計的に意味のある因子を

抽出できる6)。PMF 法による解析の結果，意味のある因

子数としては前橋も騎西も３因子とした。４因子以上に

した場合 Hydrocarbon-like Organic Aerosol（HOA）と

考えられるスペクトルが消失し，既存のデータとは無関

係の解釈が困難なスペクトルが分離されたため３因子と

した。 

 図35aに騎西で観測された AMS データについて PMF

法を適用し，３因子に分離された場合の日変化とそれに

対応する質量スペクトルを示す。質量スペクトルを見て

みると，第１番目の因子（factor1）では m/z=44のシグ

ナルが顕著であり非常に酸化された有機物，すなわち

Oxygenated Organic Aerosol I（OOAI）と考えられる。

次に第２番目の因子（factor2）では m/z=44のシグナル

は無くなり，m/z=41,43,55,57など炭化水素のフラグメン

トと考えられるシグナルが顕著である。これは炭化水素

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図34ｂ 前橋で観測されたエアロゾル主要成分の日変化。 
    オレンジ：NH4，青：NO3，赤：SO4，緑：有機物

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図34ａ 前橋で観測されたエアロゾルの主要成分の時系列変化。 

   オレンジ：NH4，青：NO3，赤：SO4，緑：有機物 
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図34ｃ 前橋で観測されたエアロゾル主要成分の粒径分布。
    オレンジ：NH4，青：NO3，赤：SO4，緑：有機物
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様の有機物のシグナル HOA に対応する。第３番目の因

子（factor3）では m/z=43が顕著であり44も残っている。

したがって，この因子は少し酸化された有機物に対応す

る OOAII と考えられる。少し酸化された有機物と言う

のはあいまいな表現であるが，HOA を Fresh，OOAI

を非常に酸化されたいわゆる Aged な有機物とすると，

OOAII はその中間であり排出されてから光化学酸化反

応などを経て少し酸化されている有機物である。日変化

を示すと，HOA は午前中に濃度が上昇しピークが10時

ごろに来ている。一方酸化された有機物である OOAI は

正午から14時ごろにピークとなっており，光酸化反応の

寄与を表している。OOAII であるが，騎西の場合には

HOA に類似している。 

 前橋のデータについても同様に解析した（図35b）。そ

の結果第１番目の因子が HOA，２番目が OOAII，３番

目が OOAI である。HOA では m/z=55,57が，OOAI では

m/z=44が，OOAII では m/z=43が顕著であった。ただし，

前橋の場合 OOAII は m/z=43のみが顕著であり，騎西の

場合とは少し異なる。日変化は，OOAI のみ顕著で，午

後にピークが現れている。HOA，OOAII では騎西に見

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図35ａ PMF 法で解析した日変化パターンと質量スペクトル（騎西のデータ） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図35ｂ PMF 法で解析した日変化パターンと質量スペクトル（前橋のデータ） 
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られたような午前中のピークは見られなかった。 

 図36に PMF 法で分離した因子と他の成分との濃度変

動を比較した。騎西の場合ではOOAIはオキシダントと，

HOA は NOx と，OOAII は NO3と濃度変動が似ている。

HOA，OOA の二分法と比較したとき，OOAII というあ

まり酸化されていない有機物を導入することによって，

Fresh な有機物の HOA と Aged な有機物 OOAI を明確

に分離できるようになった。 

 
（ウ）各物質の生成と消滅 

 PMF 法による因子分析と各成分の濃度変動の類似性

から生成過程を推測した。SO4については，他の物質と

あまり相関がなく，生成過程としては SO2の酸化反応と

考えられるが，Ox などとも変動が一致しておらず，ま

た SO2濃度とも変動があまり一致していないのでほとん

ど移流で濃度が決まっていると考えられる。一方で，

OOAI（十分酸化された有機物）はオゾンなど Ox と濃度

変動が一致しており，相関も高いので，光化学酸化反応

による生成と考えられる。しかし，生成した場所は観測

場所の近く，および，移流中の生成の両方が考えられる。

日変動を見ると，平均としては日中に濃度が高くなり，

夜間は下がる傾向があるが，たとえば，前橋では夕方か

ら夜にかけてオゾンとOOAIが同時に濃度上昇を示して

おり（８/６，７），これは都心から輸送されてきた空気

塊に高濃度のオゾンやOOAIが含まれていた結果と考え

られる。騎西の HOA に関しては，午前中に濃度が高い

ので観測場所近くでの発生の可能性が高い。一方で前橋

の場合にはあまり明確な日変動を示していないことか

ら，常時ある程度の HOA が存在していることになり，

移流の影響あるいは自動車の使用などの人為起源以外の

影響が強いことを示唆している。OOAII（あまり酸化さ

れていない有機物）については，騎西，前橋とも明確な

日変動は見られない。 

 前橋においては NO3の濃度変動は HOA と類似してい

る。さらに分解能が悪いため明確ではないが CO の濃度

変動も NO3，HOA の濃度変動と対応しているように見

える。NO3は二次生成粒子であり，NO の酸化反応で NO2

を生成し，さらに NO2が OH ラジカルと反応してガス状

の HNO3を生成した後，NH3をカウンターパートとして

粒子となる。しかし今回の観測では SO4，オゾン，OOAI

など（光化学）酸化反応の生成物とは異なる挙動を示し

ている。 

 
（エ）有機物の中の自然起源の痕跡はあるか 

 Alffara ら7)は，1,3,5トリメチルベンゼン（TMB）とあ

α-pinene のチャンバー中での光照射によって生成され

る二次有機エアロゾル（Secondary Organic Aerosol; 

SOA）ではその質量スペクトルに特徴的な差があると報

告している。たとえば，m/z=53と55，m/z=67と69のシ

グナルを比べると TMB の酸化生成物では前者が大き

く，α-pinene の酸化生成物では後者が大きくなる。ま

た特徴的なシグナルとして，α-pinene の酸化生成物で

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図36 騎西における OOAI, OOAII, HOA の変動 
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は m/z=69,79,83, 105,115,139が見られるが，TMB の酸化

生成物ではこれらの生成物は非常に小さい。 

 騎西や前橋で得られた OOA が多い場合（OOArich），

あるいは HOA が多い場合（HOArich）の質量スペクト

ルの m/z シグナルの特長について調べた。騎西，前橋と

も HOArich の場合には m/z=53＜57，m/z=67＜69であっ

た。OOArich の場合では両地点ともに m/z=53>57，

m/z=67＜69であった。HOArich の場合にはα-pinene の

酸化生成物の特徴を示している（HOArich でも5割程度

は OOA が含まれるので酸化生成物がシグナルとして見

られても良い）。また，質量スペクトルでは m/z=69,79,83, 

105,115,139のシグナルが常に観測されていた。これらの

ことから自然起源のα-pinene の酸化生成物の痕跡が

AMS の質量スペクトルに見られており，自然起源の物

質が騎西や前橋で二次生成有機エアロゾルに関与してい

る可能性があることは示唆される。今後，イソプレン，

トルエン，キシレンなど，人為起源，自然起源の代表的

な揮発性炭化水素から生成する有機エアロゾルの質量ス

ペクトルをライブラリー化し，その特徴を明らかにして

いくことが重要であると考えられる。 
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2.2 都市における二次生成大気汚染のモデル化と将来

予測 

2.2.1 化学輸送モデルによる微小粒子の組成別時空間

変動の予測 

（１）研究の目的  

 近年の微小粒子の排出抑制の結果，東京近郊で一次排

出粒子の濃度は減少傾向にあるが，二次生成粒子の濃度

は減少幅が小さく，相対的に二次生成粒子の寄与が増大

していることが指摘されている1)｡二次粒子は，一般的に

一次粒子と比較して広域的に分布しており，その空間分

布の把握が困難である。微小粒子の抑制対策を立案する

ための濃度制御要因解明と発生源推定には，CTM を用

いた推計が有効であるが，CTM の計算結果には諸要因

による不確定性が大きい。そのため，CTM を利用する

には，実測データとの注意深い比較が不可欠である。本

研究では，2007年夏季に行われた微小粒子の広域観測結

果（2.1.4節）と CTM の計算結果を比較して，関東地方

における微小粒子濃度の時空間分布の把握とモデルの再

現性の評価を試みた。 

 
（２）研究手法 

 本研究において，CTM はアジア域（領域１），日本域

（領域２），関東域（領域３）の３領域に対して計算した。

計算領域を図37に示し，各領域における CTM の入力条

件や領域設定などを表７にまとめた。ここでは，アジア

域と日本域・関東域では異なるモデル・データセットを

用いている。気象モデルは，領域１を独立に計算してお

り，領域２と領域３とは双方向ネスティングを行ってい
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る。また，CTM は領域１，領域２，領域３に対して一

方向ネスティングを用いることにより，東アジア域起源

物質の関東域への流入を考慮している。領域２と領域３

においては，２つの CTM（CMAQ-MADRID（M1）と

CMAQ v4.6（M2））を計算した。化学モジュールについ

て，従来広く使われてきた SAPRC（M2）に対して，

M1では CACM2)が採用されている。CACM の特徴は，

粒子化傾向の高い低揮発性化合物の生成反応を陽に計算

する点である。関連して，M1ではエアロゾルモジュール

も改良されており（MADRID2），従来モデルと比べて粒

子 生 成 能 を 持 つ VOC （ Semi-volatile organic 

compounds, SVOC）を多成分（39成分）について考慮

している。CACM-MADRID2モジュールで計算される粒

子生成収率は，芳香族 VOC とモノテルペンに対して実

験データと比較して，その一致が確認されている3)。な

お，日本域と関東域における排出量データには，１km

メッシュの EAGrid20004)を利用した。VOC の成分割付

は JCAP （2001）を基に設定し，PM2.5の成分割付はレ

セプターモデル（CMB 法）で利用した発生源プロファ

イル（2.1.6節）に統一した。 

 観測は，狛江，騎西，前橋，つくばの４地点において

2007年７月30日-８月16日の期間に行われた（詳細は

2.1.4節参照）。広域において高時間分解能で微小粒子の

組成別濃度を観測した本データセットは，CTM の微小

粒子濃度再現性を検証する上で有用である。CTM の計

算期間は2007年７月23日から８月16日であり，主な解析

対象期間は2007年８月７日から８月10日とした。この期

間は，関東地方において海陸風循環が発達しており，日

中には関東全域を南風が支配していた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図37 CTM の計算領域と観測地点（１：狛江，２：騎西，３：前橋，４：つくば，５：さいたま） 

 
表７ 利用したモデル，計算モジュールと領域設定 

  領域１ 領域２ 領域３ 
CMAQ-MADRID a CMAQ-MADRID a 化学輸送モデル  （M1） 

                （M2） CMAQ v4.4 a  
CMAQ v4.6 b CMAQ v4.6 b 

気象モデル RAMS v4.3 c WRF v3.1 d WRF v3.1 d 
客観解析データ ECMWF NCEP-FNL NCEP-FNL 
排出量データ REAS v1.1 e EAGrid 2000 f EAGrid 2000 f 

CACM  g CACM g 化学モジュール  (M1) 
                (M2) SAPRC 99 g 

SAPRC 99 h SAPRC 99 h 
MADRID2 a MADRID2 a 粒子モジュール  (M1) 

                (M2) aero3 a 
aero4 b aero4 b 

水平分解能 80 km  15 km  5km  
水平グリッド数 68 x 78  56 x 56  58 x 58  

a: Zhang et al., 2004 5), b: Binkowski and Roselle, 2003 6),  c: Pielke et al., 2001 7),   
d: Skamarock et al., 2008 8),  e: Ohara et al., 2001 9),  f: Kannari et al., 2007 4),   
g: Griffin et al., 2002: 2005 2,3),  h: Carter, 2000 10), 
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（３）結果と考察 

 図38に，O3, NO, NO2, 元素状炭素エアロゾル（EC）

の観測値と CMAQ（M1）計算結果の経時変動を示した。

二次生成物質である O3は４地点ともに明確な日変動を

示し，特に都市の下流である騎西と前橋では４日間とも

に日最高 O3濃度が100ppbv を超えていた。CMAQ は騎

西において O3濃度の観測値をやや過小評価していたが，

その他の地点では概ね再現していた。また，一次排出物

質である NO2と EC の観測濃度は午前中や夕方に濃度増

大が見られることが多く，NO2濃度は騎西で，EC 濃度

は騎西と前橋で他地点よりも高濃度であった。CMAQ は

これらの時空間変動を概ね再現し，平均濃度も30%の範

囲で再現していた。ただ，狛江・騎西・つくばにおいて

観測された NO 濃度は，夜間から早朝にかけて１時間平

均で20～50ppbv 程度まで増大していたが，CMAQ では

この濃度増大は再現できなかった。この過小評価要因と

して，近隣の発生源の影響を５km グリッドの CMAQ で

は考慮できていないことが考えられる。これらの３地点

と比較して，前橋では NO 濃度の顕著な増大が起こらな

かったことから，近隣の発生源の影響が比較的小さいと

考えられる。 

 今回の解析対象期間（４日間）における O3と NOx 濃

度の水平分布の観測値と CMAQ（M1）計算結果を比較

した（図39a）。二次生成物質である O3の濃度は都市の下

流において増大しているのに対して，一次排出物質であ

る NOx の濃度は都心で最も高く，その下流にかけて減

少しており，概ねその傾向は CMAQ によって再現され

ていた。また，CMAQ で計算された EC と SO42– 濃度の

水平分布を図39b に示した。EC は，NOx と比較して寿

命が長いことを反映して，都心から下流まで広がってい

ると計算された。また，SO42– は，O3と同様に東京下流

で比較的均一に分布すると計算された。 

 今回の解析対象期間における平均的な CMAQ（M1, 

M2）の予測性能を図40に示した。O3と NO2については，

平均濃度を30%以内で再現し，相関係数も全地点で0.4

以上であった。また，M1は全エアロゾル成分に対して

M2よりも高濃度と計算していた。EC と SO42– は比較的

平均濃度も再現されており，前橋での SO42– を除いて相

関係数が0.4以上であった。それに対して，TNO3 

（=HNO3 + NO3
– ）は顕著に過大評価，OC は顕著に過

小評価しており，これらの成分の再現性向上が現状のモ

デルの課題であることがわかる。M1は，M2と比較して

全４地点で３倍程度 OC 濃度を高濃度と計算し，その結

果として OC 濃度の再現性が向上していた。この差異は

ほとんどが SOA の差異に起因しており，M1では M2と

比べて SOA を10～20倍高濃度で計算した。M1でも依然

２倍程度 OC 濃度を過小評価しているが，この点は次節

（2.2.2節）で詳しく述べる。 

 越境輸送の影響を調べるために，領域２の境界濃度を

ゼロにした計算を行った（図40中の BCON off）。その結

果，SO42– について越境輸送が全地点において50%程度

の寄与を持つことが示された。また，越境輸送を考慮す

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図38 2007年８月７～10日における O3, NO, NO2, EC 濃度の経時変動の観測値（黒）と CMAQ（M1）計算値（赤） 
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ることによって，SO42– 濃度の観測と CTM の相関係数

が増大し，経時変動の再現性が向上している。この結果

も，間接的ではあるが，越境輸送が SO42– 濃度に対して

大きな寄与を持つことを支持する。なお，その他の成分

ではほとんどこの期間に越境輸送の影響が見られなかっ

た。夏季における越境輸送の先行研究は限られており，

今後これらの点のより直接的な検証が必要である。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図39ａ 2007年８月７～10日の期間平均の，地表（モデルでは第一層）における

O3と NOx 濃度の水平分布の観測値（左）と CMAQ（M1）計算値（右） 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図39ｂ 2007年８月７～10日の期間平均の，CMAQ（M1）で計算された第一層

における EC と SO42-濃度の水平分布 
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図40 2007年８月７～10日におけるモデルの予測性能（S1：狛江，S2：騎西，

S3：前橋，S4：つくば，M1: CMAQ-MADRID，M2: CMAQ v4.6）。    
上図に平均濃度，下図に相関係数（r）を示した 
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2.2.2 化学輸送モデルによる微小粒子の排出源寄与推計 

（１）研究の目的 

 都市大気において微小粒子状物質の濃度低減は重要な

課題であり，その対策立案に向けた発生源寄与推計が必

要である。中でも炭素性エアロゾルは特に動態解明が遅

れており1)，一次排出と二次生成の寄与の分離を含む発

生源別寄与推計が必要とされている。本研究では，CMB

法（2.1.6節）を用いた炭素性エアロゾルの発生源寄与推

計結果を CTM 計算結果と比較することで，炭素性エア

ロゾル濃度再現に関わる，現在の排出インベントリや

CTM の予測性能を発生源別に評価した。また，CMB の

推計結果と TC 中の14C（2.1.5節）の測定結果を合わせ

て，人為起源 SOA（ASOA）と生物起源 SOA（BSOA）

の分離を試みた。本節では，その推計結果を基に，SOA

に対する CTM の予測性能評価を行った結果を示す。 

 
（２）研究手法 

 CTM の概要は，2.2.1節にまとめた。本節では，全て

CMAQ-MADRID（M1）を用いた結果を示す。また，新

たに CMAQ を用いて EC と一次 OC（POC）の排出源

別タグ付き計算を行うことで，排出源別寄与率の時空間

分布を推計した。ここでは，大規模燃焼発生源（重油，

廃棄物，その他），小規模燃焼発生源（廃棄物，その他），

野焼き，飛行機，船舶，オフロード，自動車（排気，タ

イヤ，ブレーキ）の12種類に分類した。本研究では，近

隣の発生源の影響が小さく（2.2.1節），CMB の推計結

果に大きな問題が見られなかった（2.1.6節）前橋におけ

る計算結果を解析した。また，解析対象期間は，2.2.1

節と同様に2007年８月７日から８月10日とした。 

 
（３）結果と考察 

 CMB で推計した EC と POC の発生源寄与率を，

CMAQ と比較した。ここで，CMB と CMAQ の発生源

分類は完全には一致しないので，比較のために燃焼起源，

ごみ焼却，野焼き，自動車排気，その他自動車（タイヤ，

ブレーキ，土壌），その他交通（船舶，飛行機，オフロー

ド）にまとめて集計した。期間平均の比較結果を表８に

示した。EC の発生源としては，CMB，CMAQ ともに自

動車排気が主要であると計算され，それぞれ72%と68%

の寄与であった。この結果を反映して，pMC（EC）（EC

中の Modern carbon 存在比）は両モデルともに18～19%

と低い値を示した。それに対して，POC の発生源は自動

車排気（CMB で51%，CMAQ で50%）に加えて野焼き

が大きな寄与を持つと計算された（CMB で36%，CMAQ

で44％）。この野焼きの寄与を反映して，pMC（POC）

は CMB で45％，CMAQ で49%と pMC（EC）よりも高

い値を示した。また，pMC（EC），pMC（POC）とも

に CMB と CMAQ とが同程度の値を示し，CMB 計算結

果は排出インベントリと整合的であった。pMC（EC）

と pMC（POC）の経時変動を図41に示した。EC の排出

源としては自動車排気が支配的なため，pMC（EC）の

変動幅は小さく，CMB と CMAQ のずれも小さいと計算

 
表８ 前橋において CMB と CMAQ（M1）で計算された EC と POC 濃度に対する発生源別寄与 

EC (µgm-3) POC (µgm-3) Sectors pMC 
CMB CMAQ CMB CMAQ

Industrial Combustion   0% 0.19 (  8%) 0.17 (  7%) 0.03 (  2%) 0.03 (  2%) 

Incineration  60% 0.02 (  1%) 0.01 (  0%) 0.01 (  1%) 0.00 (  0%) 

Field burning 100% 0.16 (  7%) 0.19 (  8%) 0.52 ( 36%) 0.61 ( 44%) 

Vehicle –exhaust   7% 1.65 ( 72%) 1.55 ( 68%) 0.74 ( 51%) 0.69 ( 50%) 

Vehicle –tire and brake  50% 0.29 ( 12%) 0.21 (  9%) 0.15 ( 10%) 0.05 (  3%) 

Other transport   7%  0.15 (  7%)  0.01 (  1%) 

Total  2.31 (100%) 2.29 (100%) 1.45 (100%) 1.39 (100%) 

 
                                 pMC (%) 
  19% 18% 45% 49% 
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される（平方自乗和：0.10）。それに対して，pMC（POC）

は振れ幅が大きく，両モデルでのずれも比較的大きかっ

た（平方自乗和：0.26）。 

 Dead-carbon と Modern-carbon 別の二次 OC（SOC）

の濃度推計は下式を基に行った。 

 

[Dead-SOC] =  
  [Dead-TC]obs – ([Dead-EC] + [Dead-POC])  (6) 

[Modern-SOC] =  

  [Modern-TC]obs – ([Modern-EC] + [Modern-POC]). 

 
[Dead-EC] = [EC]obs × (1-pMC(EC)CMB)     (7) 

[Dead-POC] = [POC]CMB × (1-pMC(POC)CMB) 

[Modern-EC] = [EC]obs × pMC(EC)CMB 

[Modern -POC] = [POC]CMB × pMC(POC)CMB. 

 
 この推計においては，CMB による EC，POC 濃度の

説明率が不十分なことが，pMC（EC）や pMC（POC）

の大きな誤差要因となる。この説明率を調べたところ，

EC に対して33%，POC に対して24%と見積もられた。

また，CMB による pMC（EC）や pMC（POC）推計の

絶対的な誤差評価は困難であるが，ここでは CMB と

CMAQ のずれを pMC（EC+POC）の誤差の一つの目安

と考えた。これらの推計より，pMC（EC+POC）の誤差

範囲は，最大で0.46程度と見積もられた。式（6）を基に

推計されたDead-SOCとModern-SOCを図42に示した。

その結果，[Dead-SOC]は昼夜で大きな変動を示し，夜

間にはその濃度が大きく減少するのに対して，

[Modern-SOC]は昼夜問わずにある程度の濃度で存在し

ていると計算されている。上記のとおり，この推計には

CMB による pMC（EC）や pMC（POC）の推計の誤差

が含まれるが，ハッチ部で示したように，誤差を考慮し

ても[Dead-SOC]は明確な日変動を示すと考えられる。

SOC の日中増大量に対する起源別寄与評価を調べるた

めに，OX（=O3 + NO2）を光化学生成の指標として回帰

分析を行った。その結果，[SOC]/[OX]は51µgm-3/ppbv

（r=0.75，p<0.01），[dead-SOC]/ [OX]は32µgm-3/ppbv

（r=0.69，p=0.01），∆[modern-SOC]/∆[OX] 19µgm-3/ 

ppbv（r=0.62，p=0.03）と計算された。このことから

[dead-SOC]が日中に増大する SOC の63%を占めると考

えられる。 

 なお，SOA/SOC 比（=1.6），および pMC（ASOA）

と pMC（BSOA）が一定と仮定すると，[dead-SOC]濃

度と[ASOA]濃度，および[modern-SOC]濃度と[BSOA]

濃度を関連づけることが可能となる。2.1.5節に示した

pMC（ASOA）（=9.5%）と pMC（BSOA）（=113%）を

 

 

 

 

 

 

 
図41 前橋における CMB（黒）と CMAQ（M1，赤）で計算された pMC（EC）と

pMC（POC）の経時変動。CMB と CMAQ の差異を青線で示した 
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図42 前橋における CMB（CMAQ（M1））で計算された

Dead-SOC（ASOA）と Modern-SOC（BSOA）の
経時変動。ハッチは pMC（EC+POC）の不確定性を
0.2（0.5）とした場合の計算結果の変動範囲。 
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仮定すると，[dead-SOC]/[SOC]比と[ASOA]/[SOA]比や

13%以内で一致すると計算された。図42に，CMAQ に

よって計算された ASOA 濃度と BSOA 濃度も示した。

CMAQ では，ASOA 濃度は昼間に濃度増大し夜間に減

少する明確な日変動を示し，それに対して BSOA 濃度は

昼夜ともに同程度の濃度で存在すると計算された。この

ように，CMAQ の計算結果は，上記で推計された

dead-SOC，modern-SOC と似た傾向を示していた。た

だ，CMAQ は，ASOA を６～７倍，BSOA を1.5～２倍

程度過小評価していた。この過小評価要因について，以

下で考察する。 

 ASOA に対する前駆 VOC の寄与率は，芳香族が56%，

高分子数アルカンが41%と計算された。ここで，さいた

ま（埼玉県衛生研究所，図37参照）において測定された

VOC 濃度と CMAQ 計算結果とを比較し，モデルで計算

される VOC 濃度を検証した。ここでは，ガスクロマト

グラフィー/水素炎イオン化検出器（GC-FID）2)によっ

て１時間の時間分解能でベンゼン，トルエン，キシレン

など14成分の NMHC が測定された。その結果，CTM 計

算値と観測値の比は AROH （トルエン，ベンゼン，エ

チルベンゼンなどの集合）に対して0.84で，AROL（m-

キシレン，p-キシレン，o-キシレンなどの集合）に対し

て1.78であった。この結果を東京から前橋への輸送過程

における VOC 濃度の再現性の目安と考えると，CMAQ

による Dead-SOC の過小評価の要因は，前駆 VOC の再

現性の問題では説明できない。従来，芳香族は SOA 生

成に重要な成分と考えられてきたが，今回の計算結果は

芳香族以外からの Dead-SOC 生成過程の寄与が重要で

ある事を示唆する。近年，ASOA の生成過程として，液

相反応3,4)や，同定されていない NMHC, SVOC などから

の SOA 生成5)が重要な寄与を持つと示唆されている。い

ずれの過程も OH による VOC の酸化反応が主要な初期

反応であると考えられているため，これらの過程から生

成される ASOA は今回推計された Dead-SOC と類似し

た濃度変動を示すと予想される。今後，ASOA 濃度を正

確に再現する上で，これらの過程を導入することが必要

であると考えられる。 

 また，CMAQ において，BSOA の前駆物質としてモ

ノテルペン（C10H16）のみが考慮されている。モノテル

ペンの酸化体としては関東地方（前橋）において OH が

61%（26%），O3が20%（13%），NO3が19%（60%）と，

夜間にも BSOA 生成が起こると計算される。BSOA の日

変動が小さいことは，このことを反映していると考えら

れる。また，既に示した通り BSOA は ASOA よりも

CMAQ と観測の乖離が小さい。ただ，その生成過程には

不確定性が大きく，BVOC の排出量，大気中での BVOC

の酸化体との反応速度，BVOC と BSOA の分配係数な

どの，詳細な評価が必要であると言える。現在の CMAQ

では，イソプレン（C5H8）やセスキテルペン（C15H24）

からの BSOA 生成は考慮されていない点にも注意がい

る。近年，BSOA 生成に対するこれらの成分の寄与は従

来考えられていたよりも大きいことが示唆されており

6,7)，これらの影響評価が今後必要である。 

 ASOA と BSOA の空間分布を図43に示した。ここで

は，前橋における ASOA と BSOA の観測・モデル比が

関東全域に当てはまると仮定して，濃度を補正した。

ASOA は都市の下流で日中に濃度が増大して，BSOA は

森林域を中心に関東全域で昼夜を問わずに濃度が増大し

ていると計算される。補正後は，関東全域の平均で

ASOA/SOA 比は0.26と計算され，補正前（0.09）より

も３倍程度大きい。この結果は，従来考えられていたよ

りも ASOA が大きな寄与を持つことを示唆しており，

ASOAの過小評価要因の解明と，その正確なモデル化が，

都市近傍の PM2.5の動態把握において重要であることを

示している。また，BSOA は森林のみでなく関東全域に

大きな寄与を持って分布していると考えられるもののそ

の生成過程には不確定性が大きいことから，今後 BSOA

の生成過程の詳細な検証が必要である。 

 
（４）まとめ 

 CMB と CMAQ の比較の結果，EC の発生源としては，

CMB，CMAQ ともに自動車排気が主要であると計算さ

れた（CMB で72%，CMAQ で68%）。また，POC の発

生源は自動車排気（CMB で51%，CMAQ で50%）に加

えて野焼きが大きな寄与を持つと計算された（CMB で

36%，CMAQ で44%）。CMB と CMAQ が整合的な値を

示したことから，前橋付近での EC，POC の排出インベ

ントリは概ね妥当であることが示された。今回のような

CMBとCMAQの比較は排出インベントリの検証にとっ

て有用な手法であり，今後，様々な地点や他の季節にお

いても同様の比較を実施して，排出インベントリの精度

検証を進める必要がある。 

 また，14C 観測と CMB による SOA の起源推計結果を

CTM 計算結果と比較することにより，現在の CTM の
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SOA に対する再現性を人為起源（ASOA），生物起源

（BSOA）別に評価できた。その結果，現在の CTM は

比較的 BSOA 濃度をよく再現するが，ASOA を６～７倍

と大きく過小評価すること，関東平野における SOA 中

の ASOA の割合は26%と推計され，従来考えられていた

よりも ASOA が重要な寄与を持つことが示唆された。今

回得られた人為起源・生物起源別 SOA の推計結果は，

SOA の発生源対策を立案する上で重要な科学的基礎と

なる。今後は，ASOA の過小評価要因解明，BSOA の生

成過程の検証を進めるとともに，今回の手法を時空間方

向に拡大して基礎データを収集し，より正確な SOA の

動態把握に努める必要がある。 
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図43 2007年８月７～10日の期間平均の，CMAQ（M1）で計算された第一層における ASOA

と BSOA 濃度の水平分布。濃度の絶対値の補正方法は本文を参照のこと 
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2.2.3 曝露評価のための沿道拡散モデルの開発 

（１）概要 

 沿道拡散モデルは，幹線道路から200～300m 程度以内

の領域における道路交通起因の大気汚染物質の濃度推計

を効率的に行うために開発された。沿道拡散モデルの主

な特徴は以下の２点である。 

① プルームパフモデルなどの従来の解析解型モデルで

は不可能であった複雑街区の個々の建物影響による

濃度分布を推計できる。 

② ①の目的のために開発されてきた流体力学型モデル

と同程度の推計精度を，流体力学型モデルよりもはる

かに少ない計算コストで実現できる。 

 特徴①は，日本のように道路沿道の街区構造が複雑な

場合に不可欠の要素である。また，特徴②は，長期間の

曝露濃度を推計する場合のように，多くの気象・交通条

件における推計計算をしなければならない場合に有効な

要素である。 

 
（２）基本設計 

 図44に設計の概略を示した。主な開発要素は，①「前

処理」の「排出量分布」計算，②「前処理」の「計算格

子」の作成，③「メインルーチン」の「風速場」計算，

④「メインルーチン」の「濃度計算」，である。 

① 排出量分布の計算においては，(財)日本気象協会が開

発した手法1)に基づき，信号交差点周辺のアイドリン

グ・加速に伴う排出量増加を考慮する。 

② 計算格子作成においては，地理情報（建物形状，標高

分布，排出源分布）を基に等間隔格子を設定する。樹

木や密集街区は，計算負荷軽減のために透過率を持っ

たひとかたまりの固形構造物として表現する。 

③ 風速場の計算においては，Kaplan-Dinar 型の手法2)

を適用し，風洞実験などに基づく風速場の推定値を初

期条件として，質量保存場を逐次計算する。この手法

では，運動方程式を解かないため，計算格子を大きく

設定することができ，計算コストを低く抑えることが

できる。 

④ 濃度場の計算では，渦拡散型の拡散方程式を解くが，

渦拡散係数に Lagrange 的な性質を付与することに

より，排出源近傍および長時間平均における精度を高

めている。 

以下に，①～④の要素について簡単に述べる。 

① 排出量分布 

 典型的な幹線一般道路の信号サイクル・信号間距離・

車線交通量などに対して，追従型交通シミュレーション

を行い，NOx 排出量の車載計測結果を適用すると，信号

周辺の排出量分布は図45のようになる。信号停止線手前

（x<０）では，アイドリングおよび待ち行列からの加速

によって排出量が大きくなっている。ほとんどの車が加

速しながら通過する x=０にピークがあり，信号後（x>

０）の排出量は比較的少ない。 

② 計算格子 

 図46に標高差が大きい場合の約600×600m 区画にお

ける計算格子を示す。格子サイズは３m 立方と比較的大

 

 

 

 

 

 

 

 
図44 沿道モデルの概略 
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図45 信号（x=０）付近の排出量分布。信号の影響を受け

ない領域（x<-150, 300 < x）の排出量を１としたと
きの，信号付近の排出量比 alpha を図示してある 
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きいが，主要な構造物は十分に分解されていることがわ

かる。実在街区の計算ではこの格子サイズを適用する。 

③ 風速場 

 各格子点と構造物との関係によって計算領域を様々な

ゾーンに分類し，ゾーンごとに表９に示した方法で初期

風速場を与えた。図47に単純な建物配置における風速計

算結果を示す。初期値をそのように与えたので当然では

あるが，風洞実験などで観察されるものと同様の風速場

になっていることがわかる。 

④ 濃度場 

 建物周囲のゾーンにおいては経験的に定めた係数に比

例する拡散係数を与え，その他のゾーンでは，水平方向

には風速スペクトルから拡散理論によって導出される拡

散係数を，鉛直方向には混合長理論に基づく拡散係数を

与えた。図48に一様街区を模した風洞実験との比較を示

す。計算結果は，風洞実験結果とよく合っている。図49

に実在街区を模した風洞実験との比較を示す。一致性は

決して良いとはいえないが，大型建物の影響などは正し

く反映している。一方で，従来型のプルームパフモデル

は個別の建物影響を考慮できないため，推計濃度は道路

からの距離のみで決まってしまい，風洞実験結果とは著

しく異なる推計となる。 

 

 

 

 

 

 

 

 
図46 計算格子の例。黄土色は地面を表す。 
   建物は，緑が小家屋群，赤が大型建物を表す 

 

 
表９ 構造物形状別ゾーンにおける初期風速場の設定方法 

形状 対応領域 風速場の設定方法 

ストリートキャニオン  
 

Hotchkiss-Harlow の式3)、または、上原ら4) の
風洞実験結果を適用 

地上建物  Kaplan & Dinar2), Leuzzi & Monti5) と同様

の速度分布を与える 

高架構造物  
 Lyn et al6) の風洞実験結果を適用 

空地  Kaimal & Finnigan7) の内部境界層 (IBL) の
発達式を適用 

高層建物  
 Taylor & Salmon8) の far-wake の式を適用 

ビル風  高層ビルが貫く水平断面内でポテンシャル流

として流れ場を数値的に解く 

都市キャノピー  
 

建物平均高以下では、Coceal-Belcher9) の風速

分布を適用 

その他  
 

Macdonald らの手法10) で計算した地表面粗

度パラメータに応じた対数則を適用 

 

 

 

 

 

 

 
図47 ２つの隣接した建物周辺の速度場。風は左から右へ吹いている 
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図48 一様街区を模した風洞実験とモデル計算との比較。上図の左端付近に点状の排出源があり，

左から右へ向かう風によって移流拡散される。赤丸が風洞実験値，青実線がモデル計算値 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図49 実在街区における風洞実験と沿道拡散モデルとの比較。地上1.8ｍの濃度分布 
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2.3 都市環境における大気汚染高レベル曝露と健康影

響予測 

2.3.1 都市域およびその周辺地域における微小粒子状

物質への曝露と死亡リスクとの関連性解析 

（１）はじめに 

 粒子状物質曝露が健康に及ぼす影響に関しては，曝露

から健康事象の発生までの期間が数時間～数日間である

短期曝露影響と，１年以上を要する長期曝露影響とに大

きく分けられる。本研究では，微小粒子状物質が死亡に

及ぼす短期曝露影響について，大気モデルに基づいて推

計した各地域の日平均成分濃度と日死亡との関連性につ

いて検討した。 

 粒子状物質の曝露と，死亡，様々な疾患の発症・増悪，

症状や機能との関連を示す研究が世界各国から数多く報

告されている。粒子状物質の曝露から死亡へ至る詳細な

機序はまだ明らかにはなっていないが，粒子状物質濃度

の上昇と呼吸器疾患や循環器疾患の発症・増悪との関連

を示す研究結果や生理機能指標との関連を検討した研究

から，吸入された粒子による呼吸器系の炎症・障害，自

律神経系への影響，血管内皮への障害等が関与するので

はないかと考えられている1)。 

 従来の検討では，粒子状物質への曝露による健康影響

の有無や粒子状物質の単位質量濃度あたりの健康リスク

の大きさを推定することが研究の焦点であったが，最近

では，その健康リスクの不均一性（heterogeneity）に対

する関心が高まっている。粒子状物質の健康影響の現れ

方は一様ではなく，季節，地域により異なることが知ら

れている2-4)。たとえば，アメリカ合衆国100都市のデー

タを用いて死亡とその前日の粒子状物質濃度との関連に

ついて季節ごとに解析したところ，その健康リスク推定

値は夏に最も大きく，他の季節の２倍以上であった。一

方，この季節変動は地域によっても異なり，北東部では

季節による影響の変動が大きく，南部では季節性変動は

ほとんど見られなかった2)。この季節性変動の要因の一

つとして，微小粒子生成に及ぼす気象条件が季節により

異なり，粒子の構成成分が変動することが挙げられてい

る。冬季には一次生成微粒子が主要構成成分となるが，

夏季には二次生成微小粒子が主要となる。一次生成微小

粒子と二次生成微小粒子の健康に対する影響が異なれ

ば，冬季と夏季における微小粒子の影響に違いが生じる

可能性があることが議論されている。我が国におけるこ

のような検討を行うための解析はこれまで行われていな

かった。 

 また，地域ごとの単位質量濃度あたりの健康リスクの

推定値にも大きなばらつきが見られる5)。この地域間の

不均一性は，同一の統計モデルを用いた場合にも消失し

ない。複数地域にわたる検討では，同一の統計モデルを

用いて各地域における健康影響を推定した後に，メタ・

アナリシスの手法を用いて，それらの推定値を統合して

要約値として健康影響の大きさを示すことが一般的であ

る。この統合された結果では，多くの検討で粒子状物質

と死亡や疾患発症（循環器疾患，呼吸器疾患）との間に

正の関連を認める。しかし，地域ごとの推定値を見ると，

その健康影響の大きさには地域により差があり，場合に

よってはその影響の方向が異なることもある6)。日本に

おける検討においてもその地域差が認められている。図

50は全国20地域について，前日の PM2.5濃度が全死亡リ

スクに与える影響の推定値とその95％信頼区間を示した

ものである。地域により，影響の方向や大きさにばらつ

きが見られる。これらの粒子状物質の健康影響の地域差

には複数の要因が考えられる。地域間における社会経済

因子の違いやその地域人口に含まれる高感受性集団の割

合の違いが結果に反映されるかもしれない。粒子状物質

の影響を受けやすい特性（高齢者，低い社会経済因子，

糖尿病などの基礎疾患等）をもつ集団がその地域に多く

含まれているのであれば，地域における健康影響の推定

値は大きくなると予測される。 

 地域による粒子状物質の化学成分の違いが健康影響の

違いに寄与している可能性があり，近年，この粒子状物

質の成分別の健康影響について関心が高まっている7, 8)。

粒子状物質は，様々な種類，性状，大きさをもつ粒子の

総称であり，地域により粒子の粒径分布9)や成分組成3)
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が異なる。大気中の粒子は吸入された後，微小粒子状物

質（PM2.5）は，下気道，肺胞領域まで到達し，より大き

な影響をもつことが示唆されている10, 11)。一方，粒子状

物質の成分のうち，金属や有機エアロゾルが生体に酸化

ストレスをもたらすことが実験的検討により示されてお

り12, 13)，生体に対して有害な成分を多く含む粒子状物質

の健康影響はより深刻となる可能性がある。 

 自然界由来の粒子を多く含む粗大粒子に比較して，

PM2.5は自動車からの排ガスやものの燃焼から生じる人

為由来の粒子が多く含まれている。季節による粒子状物

質の成分構成が異なることも知られている3)。そのため，

各成分の健康影響を比較し，粒子状物質の健康影響の不

均一性と成分別濃度との関連性に基づいて，より影響の

大きい成分を同定することは健康影響メカニズムを理解

するために必要である。また，それらの結果を粒子状物

質の発生源別寄与率推定と組み合わせることにより，発

生源による粒子状物質の健康影響を比較することが可能

となり，今後の発生源対策に有用である。一方，現在我

が国では粒子状物質の成分濃度に関する継続的な測定は

非常に限られているため，全国20地域について，モデル

を用いて推定した PM2.5主要成分濃度を用いて，その経

日変動と65歳以上の人の日死亡率変化の関係を調べた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図50 前日の PM2.5濃度10μg/m3上昇あたりの全死亡リスクの上昇率とその
95％信頼区間（REML は統合値）（Ref.[9]より） 
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（２）方法 

（ア）対象地域 

 環境省が PM2.5濃度の分布や季節変動等を検討するた

めに2001年以降，測定を行っている地点のうち，一般局

に相当する20地点の市町村（東京都は23区）を対象とし

た。 

 
（イ）環境データ 

 PM2.5質量濃度は，各調査地点において，TEOM 方式

で測定された値を用いた。気象データは，対象地域に隣

接する地域の気象観測所のデータを得た。これらの０～

23時までの１時間値から算出した日平均値を用いて解析

した。各調査地点の PM2.5の主要成分である元素状炭素

（EC），有機炭素（OC），硝酸塩（NO3-），硫酸塩（SO42-）

の日平均濃度は以下に示すモデルを用いて推定した。 

 
（ウ）濃度推定法 

 PM2.5の成分濃度は，気象モデルと化学輸送モデルを結

合した，東アジアスケールのモデリングシステム14) を使

用して計算した。化学輸送モデルには，米国環境保護庁

（EPA）の Community Multiscale Air Quality model 

（CMAQ）v.4.4 15) を用いた。モデル領域は，インドシ

ナ半島を含む東アジア領域で，水平80km 格子で78×68

格子点，鉛直方向は19層（上空22km まで；第一層厚さ

150m）である。気象データには，米国国立環境予報セ

ンター（NCEP）による経緯度1度の全球客観解析データ

を基に，地域気象モデル(RAMS）v.4.4 16) によって計算

した結果を使用した。アジア域の NOx や NMVOC 等の

人為起源排出量には，アジア域排出インベントリ REAS 
17) を利用した。 

 
（エ）死亡データ 

 各地域における死亡データは，2002～2004年における

65歳以上の外因死を除くすべての死亡データを厚生労働

省から得た。データには性別，年齢，死亡日時，死亡場

所，死亡原因が含まれるが，本研究ではそのデータより，

全死亡，循環器疾患死亡，呼吸器疾患死亡の日死亡者数

を算出して解析に用いた（表10）。 

 
（オ）統計解析手法 

 各地域における PM2.5濃度および各成分が死亡リスク

へ与える影響を推定するために，ケースクロスオーバー

 
表10 地域別日死亡数（65歳以上）（Ref.[9]より） 

全死因 呼吸器系 循環器系 
地 域 

平均 最小 最大 平均 最小 最大 平均 最小 最大 
65歳以上 

人口* 

北海道札幌市 23.7  9 40 3.9 0 13 7.9 1 18 262,413 

宮城県仙台市 11.7  2 25 1.8 0 8 4.0 0 11 132,729 

新潟県上越市 2.4  0 9 0.3 0 4 1.0 0 5 26,134 

茨城県取手市 1.1  0 6 0.2 0 3 0.4 0 3 10,702 

埼玉県蓮田市 0.9  0 5 0.2 0 2 0.3 0 3 8,728 

千葉県市川市 4.9  0 14 1.0 0 6 1.7 0 7 51,342 

東京都23区 126.9  83 203 20.9 5 48 43.0 20 79 1,326,618 

愛知県名古屋市 32.7  16 60 5.3 0 16 11.4 1 26 336,026 

大阪府守口市 2.3  0 9 0.4 0 3 0.7 0 5 23,072 

大阪府堺市 11.3  2 24 2.1 0 9 3.6 0 11 116,591 

兵庫県神戸市 24.0  9 44 4.1 0 13 7.2 0 20 248,451 

岡山県倉敷市 6.9  0 20 1.4 0 6 2.3 0 10 69,834 

福岡県福岡市 16.6  6 34 3.2 0 11 4.9 0 15 177,035 

宮崎県日向市 1.0  0 6 0.2 0 4 0.3 0 4 10,680 

宮城県涌谷町 0.5  0 3 0.1 0 2 0.2 0 2 4,468 

群馬県太田市 2.3  0 8 0.5 0 4 0.9 0 5 20,973 

埼玉県戸田市 1.0  0 7 0.2 0 3 0.3 0 4 10,148 

神奈川県川崎市 14.3  3 27 2.2 0 10 4.8 0 15 153,651 

大阪府大阪市 45.0  24 80 7.9 0 22 14.0 3 33 433,811 

兵庫県尼崎市 7.6  1 20 1.2 0 6 2.5 0 12 74,596 
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デザインを用いた。ケースクロスオーバーデザインは，

一過性の曝露が急性の健康事象（たとえば，死亡や疾患

の発症）に及ぼす影響を評価するために用いられる統計

手法である18)。このデザインでは，各個人について，健

康事象の起こった直前の期間（ケース期間）と，それ以

外の期間（コントロール期間）の曝露の分布を比較する。

個人内の比較であるため，短時間に変動しない個人特性

（性別・年齢・生活習慣など）による交絡の影響は自動

的に補正されると考えられる。コントロール期間の選択

にはいくつか方法があるが，本研究では，死亡日をケー

ス期間とし，同一月内の死亡日と同じ曜日をコントロー

ル期間とした。各地域について，条件付きロジスティッ

ク回帰にて気温・湿度による交絡因子の調整を行い，各

成分濃度の四分位偏差（IQR）あたりの過剰日死亡率を

推定した。さらに，各地域の推定値をメタ・アナリシス

の手法を用いて統合し，20地域全体の推定値とした。 

 
（３）結果および考察 

 図51は，各成分の当日から前々日までの平均濃度が

IQR 上昇した場合の過剰日死亡率を地域別に示したも

のである。地域により，影響の方向（正・負の関連）や

大きさに違いが見られた。 

 20地域全体の結果を統合したところ（表11），死亡当日

から前々日までの３日間の平均成分濃度 IQR 上昇あた

りの過剰日死亡（全死亡）は成分により異なり，0.1～

0.5％であった。統計学的に有意なものは，硝酸塩のみで

あり，IQR 上昇あたりの過剰日死亡率は0.5%（95%信頼

区間0.1, 1.0%）であった。死亡原因別の検討では，呼吸

器疾患による死亡と各成分との関連も全般に正の関連が

見られ IQR 上昇あたりの推定値は0.6～1.8%であった

が，硫酸塩濃度との関連が最も大きかった（1.8%, 95%

信頼区間 0.1, 3.6%）。一方，循環器疾患による死亡とは，

有意な関連は見られなかったものの，成分によっては負

の関連を示すものもあった（IQR 上昇あたりの推定値

は，-0.5%～0.4%）。 

 毒性学における実験的検討から，粒子状物質の主要組

成である炭素成分は，生体の酸化ストレス，心拍変動，

気道上皮細胞の脂質過酸化に関連していることが観察さ

れている19)。疫学研究では，EC と心血管疾患による死

亡との関連を認める北米の調査結果がある20)。本研究で

は，有意な関連は見られなかったものの，EC, OC とも

呼吸器疾患死亡とは正の関連が認められた。一方，循環

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図51 各成分濃度（当日から前々日までの平均）IQR 上昇あた

りの過剰日死亡率 
   （A）全死亡（B）循環器疾患死亡（C）呼吸器疾患死亡
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器疾患死亡とはむしろ，その関連は負であり，成分以外

の他の因子（食生活，ライフスタイル等）による影響の

修飾を受けている可能性がある。硝酸塩の影響は，死亡

原因に関わらず，ほぼ一定であった。一方，硫酸塩の影

響は呼吸器疾患による死亡で明らかであり，成分により，

生体への影響のある部位や大きさに差があることが示唆

された。 

 本検討では，PM2.5の各成分が死亡に与える影響につい

て，モデルによる推定値を用いて解析した。人口規模の

小さい都市では，その健康リスクのばらつきが大きいな

ど，人口規模による検出力や，様々な補正できていない

潜在的な地域要因による影響など種々の問題が含まれて

いる可能性がある。また，本研究では，個々の対象者の

健康影響に関わる属性については補正されていないなど

の問題もある。 

 本研究には様々な制約があるものの，質量濃度に基づ

く日死亡リスクの地域差と成分濃度による日死亡リスク

の地域差の違いを示唆する結果となった。このことは特

定の成分が健康影響により大きな寄与をもたらす可能性

を示していると考えられる。モデルによる推計には不確

実性が含まれるものの，多地域において成分濃度の連続

測定値を得ることが困難である現状では，モデル推計値

に基づく今回の試みは有用な手段と考えられる。 

 今後は，実測データを用いた同様の解析結果との相互

検証や発生源寄与率の日間変動との関連性に関する検

討，季節別の検討などの進める必要がある。 

 
参考文献 

１）環境省 (2008) 微小粒子状物質健康影響評価検討会

報告書. 

２）Peng R.D., Dominici F., Pastor-Barriuso R., Zeger 

S.L., Samet J.M. (2005) Seasonal analyses of air 

pollution and mortality in 100 US cities, Am. J. 

Epidemiol., 161(6), 585-594. 

３）Bell M.L., Dominici F., Ebisu K., Zeger S.L., Samet 

J.M. (2007) Spatial and temporal variation in 

PM(2.5) chemical composition in the United States 

for health effects studies, Environ. Health 

Perspect., 115(7), 989-995. 
４）Franklin M., Koutrakis P., Schwartz P. (2008) The 

role of particle composition on the association 

between PM2.5 and mortality, Epidemiology, 19(5), 

680-689. 
５）Samet J.M., Dominici F., Curriero F.C., Coursac I., 

Zeger S.L. (2000) Fine particulate air pollution and 

mortality in 20 U.S. cities, 1987-1994, N. Engl. J. 

Med., 343(24), 1742-1749 
６ ） Franklin M., Zeka A., Schwartz J. (2007) 

Association between PM2.5 and all-cause and 

specific-cause mortality in 27 US communities, J. 

Expo. Sci. Environ. Epidemiol., 17(3), 279-287. 
７）Bell M.L., Ebisu K., Peng R.D., Samet J.M., 

Dominici F. (2009) Hospital admissions and 

chemical composition of fine particle air pollution, 

Am. J. Respir. Crit. Care. Med., 179(12), 1115-1120. 
８）Peng R.D., Bell M.L., Geyh A.S., McDermott A., 

Zeger S.L., Samet J.M. et al. (2009) Emergency 

admissions for cardiovascular and respiratory 

diseases and the chemical composition of fine 

particle air pollution, Environ. Health Perspect., 

117(6), 957-963. 
９）環境省 (2007) 微小粒子状物質曝露影響調査報告書. 

10）Cifuentes L.A., Vega J., Kopfer K., Lava L.B. 

(2000) Effect of the fine fraction of particulate 

matter versus the coarse mass and other pollutants 

on daily mortality in Santiago, Chile, J. Air Waste 

Manage. Assoc., 50(8), 1287-1298. 
11）Schwartz J., Dockery D.W., Neas L.M. (1996) Is 

表11 各成分の IQR 昇に対する死亡リスクの上昇率（％） 

 各成分の IQR 昇に対する死亡リスクの上昇率（%） 
成分(IQR*) 全死亡 循環器疾患死亡 呼吸器疾患死亡 
EC (0.43µg/m3) 0.3 ( -0.7  , 1.2 ) -0.5 ( -1.8 , 0.9 ) 1.3  ( -0.6  , 3.3 )

OC (0.88µg/m3) 0.2 ( -0.6  , 0.9 ) -0.5 ( -1.8 , 0.8 ) 1.7  ( 0.0  , 3.5 )

NO3- (2.44µg/m3) 0.5 ( 0.1  , 1.0 ) 0.4 ( -0.5 , 1.2 ) 0.6  ( -0.6  , 1.7 )

SO42- (7.88µg/m3) 0.1 ( -0.8  , 1.0 ) -0.3 ( -1.6 , 0.9 ) 1.8  ( 0.1  , 3.6 )

   *20地域の各成分濃度 IQR の中央値（95%信頼区間） 



―  ― 46

daily mortality associated specifically with fine 

particles?, J. Air Waste Manage. Assoc., 46(10), 

927-939. 
12）Mauderly J.L., Chow J.C. (2008) Health effects of 

organic aerosols, Inhal. Toxicol., 20(3), 257-288. 
13）Chen L.C., Lippmann M. (2009) Effects of metals 

within ambient air particulate matter (PM) on 

human health, Inhal. Toxicol., 21(1), 1-31. 
14）Kurokawa J., Ohara T., Uno I., Hayasaki M., 

Tanimoto H. (2009) Influence of meteorological 

variability on interannual variations of springtime 

boundary layer ozone over Japan during 1981-2005, 

Atmos. Chem. Phys., 9(17), 6287-6304. 
15 ） Byun D.W., Ching J.K.S. (1999) Science 

algorithms of the EPA Models-3 community 

multi-scale air quality (CMAQ) modeling system. 

NERL, Research Triangle Park, NC; 
16）Pielke R.A., Cotton W.R., Walko R.L., Tremback 

C.J., Lyons W.A., Grasso L.D. et al. (1992) A 

COMPREHENSIVE METEOROLOGICAL 

MODELING SYSTEM - RAMS, Meteorol. Atmos. 

Phys., 49(1-4), 69-91. 
17）Ohara T., Akimoto H., Kurokawa J., Horii N., 

Yamaji K., Yan X. et al. (2007) An Asian emission 

inventory of anthropogenic emission sources for the 

period 1980-2020, Atmos. Chem. Phys., 7(16), 

4419-4444. 
18）Maclure M. (1991) The case-crossover design: a 

method for studying transient effects on the risk of 

acute events, Am. J. Epidemiol., 133(2), 144-153. 
19）Schlesinger R.B., Kunzli N., Hidy G.M., Gotschi 

T., Jerrett M. (2006) The health relevance of 

ambient particulate matter characteristics: 

coherence of toxicological and epidemiological 

inferences, Inhal. Toxicol., 18(2), 95-125. 
20）Mar T.F., Norris G.A., Koenig J.Q., Larson T.V. 

(2000) Associations between air pollution and 

mortality in Phoenix, 1995-1997, Environ. Health 

Perspect., 108(4), 347-353. 

2.3.2 都市幹線道路周辺の歩行中における大気汚染物

質曝露 

（１）目的 

 沿道での自動車排ガスの曝露は，短時間であっても高

濃度曝露していると考えられるが，その実態はよくわ

かっていない。特に近年問題とされる排ガス中のナノ粒

子の曝露実態については，調査研究が始まったばかりで

ある。粒子状物質（PM）の削減を目的に導入された新

長期規制適合ディーゼル車は，後処理装置（酸化触媒，

DPF（ディーゼル粒子フィルタ））により，従来車に比

べて排ガス中の NOx（窒素酸化物）中に占める NO2（二

酸化窒素）の比率が増加する可能性が指摘されている。

そこで，大都市の幹線道路沿道などを歩行中の PM や

NO2曝露状況を明らかにすることを目的として，沿道お

よび後背地区を歩行しながら，大気中 PM 重量濃度とナ

ノ粒子を含む微小粒子個数濃度，NO/NOx 濃度等の時間

変動を詳細に測定した。 

 
（２）方法 

（ア）調査対象地区と経路 

 調査対象は，図52に示す東京都世田谷区三軒茶屋周辺

の都道318号環状七号線（環７），国道246号に囲まれた地

区とした。この地区は環境省局地的大気汚染の健康影響

に関する疫学調査（そらプロジェクト＊）の調査対象地

域であり，その調査のために沿道など地域内７ヵ所に

PM2.5濃度などを測定する臨時の大気汚染測定局が設置

されている。 

 調査は，2007年８月１日（水）～５日（日）（夏期）お

よび2008年２月６日（水）～10日（日）（冬期）の各５日

間で，平日３日と週末２日ずつである。測定時間帯は概

ね午前９時～12時と午後１時～４時で，約３時間の歩行

測定を各測定日に２回行うこととした。 

 歩行測定コースは，沿道（左回り内側：コース１，左

回り外側：コース２），後背巡回（コース３），後背＋沿

道（コース４）の４つを設定し，移動位置は携帯 GPS

で記録した。沿道の２コースは，三軒茶屋のスタート地

点から世田谷通り－環７－246号－世田谷通り－環７－

246号－スタート地点に戻るという約７km の行程であ

る。後背巡回コース，後背＋沿道コースもスタート地点

を同時に出発し，ほぼ同じ距離を歩行し，出発地に戻る

ように設定した。また，いずれのコースも途中で１回上

馬公園に立ち寄り，測定器の点検などを行った。246号の
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上には高速３号渋谷線が走っている。これらの幹線道路

の交通量を表12に示すが，環７，246号，高速３号とも平

日昼間12時間が４～５万台で，大型車混入率も20％前後

である。また休日は，大型車混入率は半減するが，交通

量はあまり減少しない。 

 
（イ）使用した計測器とデータの整理・分析方法 

 歩行中の PM 重量濃度の計測は，光散乱方式の PM モ

ニタ（PDS-2，柴田科学（株)製） に PM2.5の分級装置

を付け，５秒ごとの平均相対濃度として測定した。ナノ

粒子を含む PM 個数濃度は，携帯型凝縮粒子カウンタ

（CPC モデル3007，TSI 製，以後 CPC あるいはナノ PM

カウンタと呼ぶ）を用いて，５秒ごとの平均濃度を測定

した。また PM 個人サンプラ（ミニポンプ MP-Σ3にフィ

ルタホルダ ATPS-20H を接続，柴田科学）による並行測

定を行い，１日の測定（約６時間）単位で粒径2.5μm

から10μm の粗大粒子（PM10-2.5）と PM2.5の重量濃度を

求めた。捕集フィルタはフッ素樹脂で補強されたガラス

繊維フィルタ（TX40HI20，Pallflex）を用い，室温23℃，

湿度50％で24時間以上開放静置後，精密電子天秤（メト

ラー・トレド UM2）で秤量した。PM モニタ測定値（相

対濃度）は，並行測定した個人サンプラによる重量濃度

と PM 濃度モニタの平均濃度（相対濃度）との比（質量

濃度変換係数，K 値）を求め，実重量濃度に変換した。

また，同時に同型のサンプラで石英繊維上に PM を捕集

し，熱分離・光学補正式炭素分析計（DRI）を用いて

IMPROVE プロトコルにより有機炭素（OC）と元素状

炭素（EC：正確には非 OC）の濃度を測定した。さらに，

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図52 調査対象地区。地図内に歩行４コースと７ヵ所の PM2.5測定地点，直近の上馬自

排局を示す。世田谷一般局は図の左端付近の区役所に設置 
 

表12 対象地域内の幹線道路の交通量 

 

始点・終点

１：沿道（内側）
２：沿道（外側）

環7

４：後背＋沿道

３：後背巡回

中間集合地点
（上馬公園）

世田谷一般局

環７ 0m

環７ 20m

環７ 50m

246号0m

246号20m

246号50m

上馬公園
246号100m以上
上馬100m以上

上馬自排局

始点・終点

１：沿道（内側）
２：沿道（外側）

環7

４：後背＋沿道

３：後背巡回

中間集合地点
（上馬公園）

世田谷一般局

環７ 0m

環７ 20m

環７ 50m

246号0m

246号20m

246号50m

上馬公園
246号100m以上
上馬100m以上

上馬自排局

対象道路 交通量 大型車混入率 交通量 大型車混入率

一般国道246号 40,441 15.5% 36,543 6.7%

高速３号渋谷線 52,184 26.4% 52,980 10.4%

世田谷町田線
（世田谷通り）

17,297 16.8% 14,375 8.0%

環状７号線
（環７）

43,494 20.9% 40,636 7.1%

平日昼間12時間 休日昼間12時間
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そらプロジェクトの７測定地点においても，PM 個人サ

ンプラにより歩行調査時間帯における PM 平均濃度を測

定した。また，測定地域に最も近い大気汚染常時監視局

（世田谷一般局，上馬自排局）における SPM 濃度（速

報値）を収集し，歩行調査と対応する時間帯における

SPM 濃度と PM2.5濃度との比較を行った。 

 ナノ PM カウンタは傾きや振動により測定が中断して

しまうために調査員が手持ちすることとし，他の機器は

手押しキャリアーに搭載して歩道を移動した。 

 NOx 濃度の測定には，１秒の応答速度を持ち NO と

NOx を切り替えて計測できる高速応答 NOx 計

（CLD-66，Eco Physics 製）を車椅子に搭載して，NOx

の瞬時変化を把握した。また，NOx 濃度と PM 濃度変化

の結果を比較して高濃度をもたらす原因を検討するとと

もに，歩行中の前方をデジタルムービーで記録して高濃

度曝露の状況や原因の把握をすることとした。 

 
 ＊そらプロジェクト：幹線道路沿道における局地的大

気汚染と呼吸器疾患との関係について解明するため，

環境省が平成17年度から関東・中京・関西の３大都市

圏の幹線道路住民を対象として実施している大規模

な疫学調査 

 
（３）結果と考察 

（ア）調査期間の気象条件 

 調査期間の気象条件を表13に示す。夏期の測定時間帯

の平均気温は29℃～33℃，冬期の平均気温は２℃～11℃

であった。調査時間帯での降雨はなかったが，相対湿度

が70％を超えた日があった。このような日には，光散乱

方式の PM モニタが異常値を示すことがあるため，異常

値については解析から除外した。 

 
（イ）歩行中の PM 曝露の状況 

ⅰ）調査期間のSPM濃度と個人サンプラによる測定結果 

 測定日，歩行コース別の PM2.5重量濃度と大気汚染常

時監視局における SPM 濃度を表14に示す。全調査期間

の世田谷一般局と上馬自排局における対応する時間帯の

SPM 濃度は，夏期はそれぞれ0.034mg/m3，0.049mg/m3，

冬期については0.014mg/m3，0.020mg/m3であり，冬期

の濃度は夏期に比べて低かった。 

 なお，この年（2007年）の調査時間帯の夏季（６月～

８月）の世田谷一般局，上馬自排局の SPM 平均濃度は

それぞれ0.026mg/m3，0.041mg/m3であり，夏期の平均

SPM 濃度はこれよりともに0.008mg/m3高く，冬季（2007

年12月～2008年２月）の世田谷一般局，上馬自排局の

SPM 平均濃度はそれぞれ0.016mg/m3，0.027mg/m3であ

り，冬期の平均 SPM 濃度はこれよりそれぞれ

0.002mg/m3，0.007mg/m3低くなっていた。 

 ７ヵ所の定点測定地点における PM2.5濃度を表15に示

す。１回の測定時間は10時前後からの５～６時間である。

 
表13 測定日の気象条件 

 

 

 

 

 

 

降水量
(mm)

平均気温
(℃）

平均湿度
（％）

平均風速
(m/sec)

風向

午前 9:00～12:00 0 29.1 71.4 2.7 南南西
午後 13:00～15:00 0 31.0 53.4 4.0 南
午前 9:00～12:00 0 30.2 84.2 4.0 南
午後 13:00～15:00 0 31.7 64.4 4.4 南南西
午前 9:00～12:00 0 30.2 72.7 5.4 南
午後 13:00～15:00 0 30.3 68.5 5.4 南
午前 9:00～12:00 0 32.3 60.7 4.2 南南西
午後 13:00～15:00 0 33.3 55.3 4.2 南
午前 9:00～12:00 0 32.7 60.3 2.5 南東
午後 13:00～15:00 0 32.8 58.3 3.8 南

午前 9:00～12:00 0 2.3 73.0 2.6 北北西
午後 13:00～15:00 0 2.0 83.0 1.7 北西
午前 9:00～12:00 0 6.3 47.7 3.4 北
午後 13:00～15:00 0 8.7 24.3 4.0 北
午前 9:00～12:00 0 6.7 28.3 2.5 北
午後 13:00～15:00 0 9.0 23.5 0.7 西
午前 9:00～12:00 0 2.3 50.0 2.7 北北西
午後 13:00～15:00 0 3.0 56.3 3.6 北北西
午前 9:00～12:00 0 7.0 49.0 2.0 北北東
午後 13:00～15:00 0 10.7 35.0 5.2 北

8月1日

8月2日

8月3日

8月4日

2月10日

8月5日

2月6日

2月7日

2月8日

（木）

（金）

（土）2月9日

（日）

測定日 測定時間

（水）

（木）

（金）

（土）

（日）

（水）
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2007年８月１日（水曜日）と２日（木曜日）の欠測は吸

引ポンプの不調によるものである。2008年２月７日（木

曜日）の246号０m 地点は，20m 地点に比べ最も高い1.5

倍になっていたが，これは建設工事用のミキサー車が定

点測定地点付近に長時間停車していた影響と考えられた。 

 定点測定地点の中でも最も高濃度の沿道０m 地点と

歩行中の PM2.5曝露濃度を比較したものが図53である。

環７沿道０m 地点と246号沿道０ｍ地点の PM2.5濃度は

246号がわずかに高く，相関は非常に強い（相関係数

0.962）。図53では246号沿道０m 地点の濃度と２つの沿

道歩行コースの曝露濃度を示したが，両コースとも平均

では沿道０m の濃度より低いがばらつきがあり，246号

０m 地点の濃度とは，コース１（左回り内側）との相関

がコース２（左回り外側）より良かった。環７沿道０m

との関係でもこれは同じであり，自動車の走行方向との

関係や測定時の風向の影響が考えられる。 

 １日（約６時間）の歩行中の平均濃度と，対応する時

間帯の最寄りの大気汚染常時監視局における SPM 濃度

と比較したものが図54である。夏期の歩行中の PM2.5曝

露濃度は最寄りの上馬自排局の SPM 濃度より低く，冬

期ではわずかに高い1.1倍の濃度であった。最寄りの世田

谷一般局と比較した場合も，夏期歩行中の PM2.5曝露濃

度は SPM 濃度より低かったが，冬期の PM2.5曝露濃度は

SPM 濃度の約1.6倍であった。 

表14 歩行コース別の PM2.5重量濃度，K 値および大気汚染常時監視局における SPM 濃度と湿度 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
個人サンプラによる重量濃度は，午前と午後の平均濃度。PDS-2平均濃度は，同じ時間帯における
K=１とした相対濃度。K 値は個人サンプラ重量濃度の PM2.5濃度を PDS-2平均濃度で除したもの。
夏期平均（４日間）は８月２日を除いた平均，冬期平均（４日間）は２月６日を除いた平均。 

 

表15 定点測定地点における PM2.5重量濃度 

 

 

上馬
自排局

世田谷
一般局

世田谷
一般局

PM2.5

(mg/m3)
PM10-2.5

(mg/m3)
PM10

(mg/m3)
平均濃度

(mg/m3) K値
SPM

(mg/m3)
SPM

(mg/m3)
湿度
（％）

1 0.028 0.014 0.041 0.035 0.78

2 0.030 0.013 0.043 0.041 0.74

3 0.026 0.012 0.038 0.034 0.77

4 0.027 0.013 0.040 0.030 0.90

1 0.021 0.004 0.024 0.011 1.94

2 0.022 0.005 0.027 0.012 1.83

3 0.019 0.004 0.023 0.020 0.96

4 0.020 0.003 0.023 0.018 1.11

月日 コース

個人サンプラによる重量濃度
PMモニタ

（PDS-2）

夏期平均
(4日間）

0.0380.052 62.6

冬期平均
(4日間）

0.0130.019 50.2

後背

0m 20m 50m 100ｍ
以上

0m 20m 50m 世田谷
一般局

上馬
自排局

8月1日(水) 0.009 0.017 0.019 0.014 0.024 0.017 0.013 0.026 0.047

8月2日(木) 0.008 0.009 0.017 0.011 0.018 0.034

8月3日(金) 0.008 0.011 0.012 0.011 0.014 0.013 0.014 0.012 0.025 0.035

8月4日(土) 0.025 0.023 0.029 0.030 0.033 0.033 0.027 0.029 0.035 0.046 0.058

8月5日(日) 0.041 0.044 0.037 0.041 0.041 0.045 0.041 0.041 0.057 0.069

平均 0.021 0.026 0.021 0.022 0.026 0.026 0.026 0.022 0.036 0.041

2月6日(水) 0.041 0.028 0.029 0.027 0.038 0.027 0.026 0.031 0.022 0.018 0.026

2月7日(木) 0.029 0.015 0.013 0.019 0.033 0.021 0.016 0.021 0.011 0.015

2月8日(金) 0.017 0.010 0.014 0.013 0.022 0.015 0.011 0.015 0.007 0.011

2月9日(土) 0.033 0.029 0.027 0.029 0.038 0.030 0.028 0.031 0.025 0.019 0.029

2月10日(日) 0.023 0.018 0.017 0.019 0.025 0.019 0.017 0.020 0.015 0.021

平均 0.029 0.020 0.020 0.021 0.031 0.023 0.020 0.023 0.014 0.020

日別
平均

平日、
休日別

SPM濃度

月日(曜日)
環７沿道 246号沿道
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ⅱ）PM モニタによる測定結果 

 PM モニタ（PDS-2）による測定は K 値を１に設定し，

その平均濃度と並行測定で求めた重量濃度から正しい K

値を求めた。表14に示すように，冬期では沿道歩行の場

合の K 値が２近くなったが，それ以外は１以下であっ

た。 

 また，湿度の高い日を除いても同じコースで測定日に

よるばらつきが大きかったが，その原因はわからなかっ

た。今回，モニタを通過する粒子を PM2.5に制限したた

め，重量濃度に対して散乱光量が相対的に増加した影響

が想起され，その面についての検討が必要である。 

 図55に歩行コース別の PM2.5濃度変化の例として2007

年８月１日（水曜日）の結果を示す。ここでは K 値で補

正した重量濃度を１分単位の平均濃度にして示した。沿

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図54 大気汚染常時監視局における SPM 濃度とコース別 PM2.5濃度（塗りつぶしのマーカーは夏期，中抜きは冬期） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図55 歩行コース別の PM2.5重量濃度変動（2007年８月１日（水）午前） 
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図53 沿道直近（246号 0m 地点）の PM2.5濃度
と沿道歩行コースの PM2.5曝露濃度 
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道の２コースは幹線道路を挟んで両側を同じ速度で移動

したが，この時間帯ではコース１（内側）の平均濃度が

0.024mg/m3に対しコース２（外側）が0.038mg/m3と高

く，短時間の変動にも大きな違いがあったことが確認で

きる。この原因としては，主要な PM 発生源である車道

が測定者の風上にあるか風下にあるかが大きいと思われ

るが，車線別の交通量と大型車混入率なども影響してい

ると考えられる。 

 
ⅲ）ナノ PM カウンタによる測定結果 

 PM モニタとナノ PM カウンタによる測定の結果，５

秒単位の平均濃度では，PM2.5重量濃度で最高3.6mg/m3，

ナノ PM 個数濃度で46万個/cc という高濃度の測定値も

あった（ただし，測定器の特性上，個数濃度の精度は10

万個/cc までしか保証されておらず，20万個以上の測定値

では機差が大きい）。図56に沿道２コースで測定した重量

濃度と個数濃度の例を示す。濃度は１分平均にしたもの

で，上段が2007年８月５日（日曜日），下段が2008年２月

７日（木曜日）の結果である。また，それぞれ濃度レベ

ルの違いがあったので縦軸の数値は図によって異なって

いる。このような短時間の平均濃度の変動は，両季節と

も重量濃度より個数濃度の方が大きかった。 

 
ⅳ）PM2.5の炭素成分 

 PM2.5の炭素分析結果などを表16に示す。ここで PM2.5

は並行測定の PM2.5重量濃度で，炭素分析用サンプル捕

集ができなかったものは除いてある。PM2.5濃度は夏期と

冬期で大きな差は無かったが，PM2.5に占める総炭素

（TC）濃度の割合は，全体の平均で見ると夏期は57％で，

冬期の50％より若干多くなっていた。歩行コース別に見

ると，PM2.5に占める TC の割合および TC に占める EC

の割合は，夏期には沿道コースでは他の２コースよりわ

ずかに多かったが，冬期にはそうした傾向は見られな

かった。 

 今回の対象地域における PM2.5の歩行中の曝露濃度

は，非常に短時間（５秒間など）では瞬間的には測定時

間帯（６時間）の平均濃度レベルの10倍を超えることも

あったが，長時間の平均濃度では幹線道路脇を歩行する

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図56 沿道歩行コースの PM2.5重量濃度とナノ PM 個数濃度 
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コースでも地域内（環７や246号）の沿道で測定している

濃度とほぼ同じレベルであった。 

 
（ウ）沿道歩行中の NOx 曝露の状況 

ⅰ）NOx 濃度とナノ PM 個数濃度 

 測定結果の例として，2007年８月３日（金）14時前後

の10分間の NO および NO2濃度，ナノ PM 個数濃度を

図57上に，PM モニタ値，NO/NOx 比率を図57下に示す。

NOx 計測値は前後５秒の平均値として，他の測定値と揃

えた。NO と NO2を合わせた NOx 濃度とナノ PM 個数

濃度は類似の濃度変化を示した（14:01，14:04）。 

 高速応答 NOx 計と CPC の濃度が同時に高い14:04頃

の様子を，同時に記録していたビデオ映像と GPS 位置

で確認すると，環７と世田谷通りの交差点（若林交差点）

から約300m 南の駒留陸橋付近の横断歩道横断時で，直

前をディーゼルトラックが走行していることがわかっ

た。これが NOx とナノ PM の高濃度曝露の原因と考え

られた。このとき，NOx 濃度は約350ppb を示し，うち

８割以上は NO であった。大気中の NOx 濃度に占める

NO2の比率は，図57に示す範囲では平均濃度では５割前

後，NOx 濃度が200ppb 以上の時は，NO2濃度は１～３

割と小さかった。高いナノ PM 個数濃度と低い NOx 濃

度を示す14:03と14:06頃は，道路状況から NOx 計測者

と CPC 計測者が数 m 前後して歩行していただけである

が，濃度変化が類似していなかった。両計測者ができる

だけ接近して歩行することが正確な原因と状況の把握に

表16 歩行コース別の PM2.5重量濃度および炭素成分分析結果 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図57 2007年８月３日（金）14時前後の駒留陸橋付近の PM（PDS-2） 

ナノ粒子（CPC），および NO/NOx（CLD-66）の濃度変化 
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は必要であり，本調査における今後の改善点と思われた。 

一方，PM モニタは，最短でも５秒の時間が１濃度デー

タの取得にかかるため，高速応答 NOx 計や CPC で計測

された濃度変化を捉えられなかった。 

 
ⅱ）季節による曝露の違い 

 夏期および冬期の NOx 計測において，各回のデータ

を１分ごとの平均濃度として計算した。計測時間中の濃

度について，夏期の NOx は平日の場合，平均すると55

～78ppb に対して，休日は49～78ppb でほぼ同程度で

あったが，NO では平日の22～46ppb に対して休日は19

～41ppb となり，平日に比べて休日の平均濃度は若干下

がった。 

 一方，冬期において，平日の NOx は55～116ppb に対

して，休日は40～132ppb であった。NO についても平日

の35～69ppb の変化に対して休日は20～86ppb であり，

NOx，NO ともに休日の方が広い濃度範囲と高い濃度を

示した。なお，夏期，冬期ともに瞬間的には１分平均濃

度に対して，NOx で約３～６倍，NO で約４～８倍の極

めて高濃度ガスに曝露される状況が確認されたが，曝露

の総量としては，平均濃度を求めた時間間隔に依らず，

一定である。 

 最大の濃度を示す時刻の前後の濃度変化を見ること

で，ディーゼル車が加速しつつ直前を走行したような偶

発的な高濃度か，道路構造や交通渋滞によりある場所で

定常的に起こりうる高濃度かを区別できると思われる。

図58に前者の場合の連続的に見た NOx，NO の濃度関係

を示す。この図58から，600ppb 超を示した高濃度 NOx

曝露が数分間ずつ２度，それも NO が高濃度であったこ

とがわかる。 

 なお，高速応答 NOx 計は４秒ごとに NO 測定と NOx

測定を切替えて計測する設定としたため，一方を計測し

ている際，他方は一つ前の数値に固定されている。その

ため，急速な濃度変化を捉えるためには若干の問題があ

る。より正しく NO および NOx の曝露状況を測定する

ためには，NO および NOx 用に測定ガスを固定した複数

の高速応答 NOx 計の使用が必要と考えられる。 

 
ⅲ）高濃度曝露地点の抽出 

 NOx の時間変化の計測とともに，歩行位置を GPS に

て特定できることを利用して，歩行経路における高濃度

曝露地点を例示したのが図59である。図59では，2007年

８月５日（日曜日）午後に NOx 濃度の１分間平均値と

して300ppb を超える地点を示した。夏期，冬期ともに，

交差点等の停止時に NOx に高濃度曝露されており，詳

細な実態把握には今回把握された高濃度地点での定点観

測の必要性が明らかとなった。 

 
ⅳ）曝露状況の視覚化 

 数秒単位で計測された各種の計測器によるデータとデ

ジタルムービーによる映像記録を基に，市販ソフト

（PixelRunner）を使って曝露状況把握システムを作り

上げた。その例を図60に示す。GPS と組み合わせること

で，どのような状況で何が原因でどれだけの汚染物質に

曝露されたかを容易に把握できるようになった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図58 2007年８月２日（木）午前に測定した NO および

NOx の濃度変化 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図59 2007年８月５日（日）午前に１分平均の NOx 濃度
が300ppb 以上になった地点 
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ⅴ）まとめ 

 今回の対象地域における NOxの歩行中の曝露濃度は，

非常に短時間（５秒間など）では１分平均濃度レベルの

数倍を超えることもあったが，曝露総量としては１時間

の平均濃度に変わらない。健康影響の面で，瞬時高濃度

が寄与するのか，曝露濃度の積算値（総量）が寄与する

のかが明確になることで，高速応答 NOx 計の必要性が

鮮明になる。また，ナノ PM 個数濃度と NOx 濃度は，

両測定器のサンプリング位置が近い状態の場合，類似の

変化を示したが，PM モニタとはそれほどの類似性は見

えなかった。高濃度 NOx 曝露状況を正しく把握するた

めには，高速応答 NOx 計の測定ガス切換による誤差を

除くために複数台の高速応答 NOx 計を利用する必要が

ある。さらに，デジタルムービーと各種計測値を組み合

わせて表示するシステムを作成したことで，曝露状況と

その原因を容易に確認することができるようになった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図60 デジタルムービー映像と各種計測値の統合表示による

曝露状況把握システム 
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Ⅰ 研究の組織と研究課題の構成 

 
１ 研究の組織 

［Ａ 研究担当者］ 

   プロジェクトグループリーダー 

社会環境システム研究領域 小林 伸治 ＊） 

   サブリーダー 

化学環境研究領域 田邊  潔 

社会環境システム研究領域 近藤 美則 

 松橋 啓介 

 須賀 伸介 

 日引  聡 

アジア自然共生研究グループ 大原 利眞 
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注）＊）は、平成21年３月以前に所属していた研究者を示す。 
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（付録：主な略語一覧） 

14C Carbon-14 (radioactive carbon) 放射性炭素 

AMS Aerosol Mass Spectrometer エアロゾル質量分析装置 

ASOA Anthropogenic Secondary Organic Aerosol 人為起源 SOA 

BSOA Biogenic Secondary Organic Aerosol 生物起源 SOA 

CACM Caltech Atmospheric Chemistry Mechanism カリフォルニア工科大学作成の大気化学反応機構

CE Collection Efficiency 捕集効率 

CMAQ Community Multiscale Air Quality model  

CMB Chemical Mass Balance ケミカルマスバランス 

CPC Condensation Particle Counter 凝縮粒子カウンター 

CTM Chemical Transport Model 化学輸送モデル 

DEP Diesel Exhaust Particles ディーゼル排気粒子 

DPF Diesel Particulate Filter  

EC Elementl Carbon 元素状炭素エアロゾル 

EGR Exhaust Gas Recirculation 排気ガス再循環 

EPA U.S. Environmental Protection Agency 米国環境保護局 

FAMIKA Fine Aerosol Measurement and Modeling in Kanto Area  

GC/MS Gas-Chromatograph / Mass Spectrometer ガスクロマトグラフィー／質量分析法 

GC-FID Gas-Chromatograph / Flame Ionization Detector ガスクロマトグラフィー/水素炎イオン化検出器 

GPS Global Positioning System 全球測位システム 

HOA Hydrocarbon-Like Organic Aerosol 炭化水素態有機物 

ICP-MS Inductively Coupled Plasma - Mass Spectrometer 誘導結合プラズマ-質量分析計 

IQR/PM Inter-Quartile Range 四分位偏差 

JCAP Japan Clean Air Program 大気改善のための自動車や燃料等の技術開発 

LPI Low Pressure Impactor 低圧多段分級インパクター 

MADRID Model for Aerosol Dynamics, Reaction, Ionization,  
and Dissolution  

NCEP National Centers for Envionmental Prediction  

NMHC Non-Methane HydroCarbon 非メタン炭化水素 

NMVOC Non-Methane Volatile Organic Compounds 非メタン揮発性有機化合物 

OA Organic Aerosol 有機エアロゾル 

OC Organic Carbon 有機炭素（エアロゾル） 

OM Organic Matter 有機状物質 

OOA Oxygenated Organic Aerosol 酸化態有機物 

PAH Polycyclic Aromatic Hydrocarbon 多環芳香族炭化水素 

PM Particulate Matter 粒子状物質 

PM2.5 Particulate Matter with aerodynamic diameter < 2.5μm 空力学的粒径が 2.5μm 以下の粒子状物質 

pMC Percent Modern Carbon %モダンカーボン 

PMF Positive Matrix Factorization （因子分析法の一つ） 

POA Primary Organic Aerosol 一次有機エアロゾル 

POC Primary Organic Carbon 一次有機炭素 
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RAMS Regional Atmospheric Modeling System （領域スケールの大気モデルの一つ） 

REAS Regional Emission Inventory in Asia （アジア域での排出量インベントリー） 

SAPRC Statewide Air Polution Research Center （米国の大気汚染研究機関。 
 カリフォルニア大 Liverside 校に設置） 

SMPS Scanning Mobility Particle Sizer 走査型モビリティー粒子分級器 

SOA Secondary Organic Aerosol 二次有機粒子 

SOC Secondary Organic Carbon 二次有機炭素 

SPM Suspended Particulate Matter 浮遊粒子状物質 

SVOC Semi-Volatile Organic Compounds 半揮発性有機化合物 

TC Total Carbon 総炭素（TC=EC+OC） 

TEOM Tapered Element Ooscillating Microbalance  振動素子式マイクロ天秤 

THC Total HydroCarbon 全炭化水素 

TO Total Organics 全有機物 

VOC Volatile Organic Compounds 揮発性有機化合物 

WSOC Water Soluble Organic Carbon 水溶性有機炭素 
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