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そこで本研究では，県内における PM2.5 成分常時

監視体制及び削減対策の検討に資するため，2011

年夏季から 2012 年春季の 4 季に，県内各ブロック

の代表地点で同時採取した PM2.5 について，質量濃

度に加えて，水溶性イオン成分及び炭素成分を分析

し，年間を通じた成分組成の特徴とブロック間の差

異について検討した．

２．調査方法

2.1　調査ブロック及び地点

図１に示すように，県全体を，地形的なまとまり

を考慮して , 北部，西部，東部，南部の 4 ブロック

に区分し，各ブロックの代表地点として，環境保全

研究所局（環保研），松本局，佐久局及び伊那局の

大気常時監視測定局を選定した．

2.2　調査時期及び試料採取方法

調査は， 年間を通じた状況を把握するため，2011

年 夏 季（7/29 ～ ８/12）， 秋 季（10/31 ～ 11/14），

2012 年冬季（1/30 ～ 2/13），春季（4/13 ～ 4/27）

の 4 回実施し， 上記 4 地点で PM2.5 試料を同時採取

した．ろ紙は，月曜日， 水曜日， 及び金曜日の原則

午 前 10 時に交換し，48 時 間または 72 時 間の連 続

１．はじめに

大気中の微小粒子状物質（PM2.5）については，健

康への影響が懸念されるため，2009 年 9 月に環境

基準値が制定されたが，2010 年度の全国における，

環境基準達成局の割合は， 一般局で 32.4％， 自排

局で 8.3％と，低い状況であった 1)．本県においては，

一般局及び自排局の全局で環境基準を達成したもの

の 2) ，今後，基準値を超過する恐れが高いことから，

効果的な削減対策の検討が急務となっている．その

ためには，質量濃度に加えて成分組成の分析が不可

欠であり，大気汚染防止法に基づく事務処理基準 3)

においても，実施が義務づけられている．

この PM2.5 成分組成の常時監視体制の検討に当たっ

ては， 県内各地域における PM2.5 濃度及び成分組成

の年間を通じた特徴を把握する必要があると考えら

れ， 近年， 多くの自治体において，このような PM2.5

の実態把握への取り組みがなされている 4)～6)．また，

PM2.5 成分組成の季節変動特性に関する報告 7)～9) も

多く，SO4
2- は夏季に，NO3

- は冬季に，有機炭素（OC）

は初冬季に高い濃度を示す傾向が共通して示されて

いる．このうち，初冬季の OC については，農作物

の野焼き等のバイオマス燃焼も重要な発生源である

ことが示唆されている 10)．
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ボックス内で，48 時間以上放置した後， 同グロー

ブボックス内で，ザルトリウス社製電子天秤 ME5-F

を用いて， 連続 3 回の秤量値の最大値と最小値の

差が 2 µg 以内になるまで秤量し，平均値を秤量値

とした．PM2.5 の大気中濃度は， 試料採取前後のろ

紙質量の差から，ブランクろ紙の質量変化分を補正

して求めた捕集質量を，吸引した大気の実体積で除

して求めた．

炭 素 成 分 濃 度 は， ろ 紙 の 一 部（1cm 角 の 正 方 形

刃で切り抜いたもの）を，SUNSET LABORATORY 社

製 Lab Instrument Model を用いて，IMPROVE 法で分

析し，レーザー反射光で補正して，有機炭素（OC）

及び元素状炭素（EC）成分を測定した．

水 溶 性 イ オ ン 成 分 濃 度 は， ろ 紙 の 一 部（ 直 径

18mm の 円 形 刃 で 切 り 抜 い た も の ） を 純 水 25mL

または 30mL で 20 分間振とう抽出し，ジーエルサ

イエンス社製メンブレンフィルタ Type25AI でろ過

後，Na+，K+，Mg2+，Ca2+，NH4
+，SO4

2-，NO3
-，Cl- を

Dionex 社製イオンクロマトグラフ DX-120（陰イオ

ン， 陽イオン）， または ICS1100（陰イオン） 及び

ICS1000（陽イオン）で測定した．

水溶性有機炭素成分（WSOC）濃度は，上記の水

溶性イオン成分用抽出液の一部について，島津社製

全有機体炭素計 TOC-V CSH を用いて， 不揮発性有

機体炭素（NPOC）または全炭素を測定した．

３．結果および考察

3.1　期間変動の概要

図２に各季節における PM2.5 質量濃度及び成分組

成 の 期 間 変 動（4 地 点 の 平 均） を 示 し た． 年 間 を

通じて，主要な成分は，OC 及び EC の炭素成分と，

SO4
2-，NO3

- 及び NH4
+ イオン成分であった． イオン

成分については， これら 3 成分の合計でイオン成

分全体の 9 割以上を占めるとともに， 陽イオンと

陰イオンの当量濃度が， ほぼ一致していたことか

ら，（NH4）2SO4 及び NH4NO3 の形で存在していたと

考えられた．

夏季については，期間 5，6 で PM2.5 質量濃度がや

や高い値を示した（図２a）．気象庁の天気図等 12) に

よると， 期 間 1 ～ 4 は， 雨 が降りやすく， 気 温 が 低

い状況であったが， 期間 5，6 は， 太平洋高気圧に

覆われ， 晴れて気温が高い状況であった． 成分組成

については，期間 6 で（NH4）2SO4 の割合がやや高かっ

たのを除くと，大きな変化は見られなかった．

捕集を 6 期間（合計 14 日間）実施した．

試料採取装置は，分級捕集装置として，東京ダイ

レック社製 MCI サンプラー 11) のインパクター部を

用 い， 粒 径 2.5 µm 以 下，2.5 ～ 10 µm 及 び 10 µm

以上の 3 段階に分級捕集した． また吸引装置とし

ては，ジーエルサイエンス社製ポンプ SP208LV-30 

L を用いた．このポンプは，質量流量制御器により，

20℃，1 気圧における体積流量を設定値に保つよう

に設計されているため，試料採取にあたっては，調

査期間中の現地の平均的な気圧及び気温をもとに，

実際の気圧及び気温における体積流量（実流量）が

平均で 20 L/ 分になるように吸引流量を設定した．

これにより， 実流量の実測値は， 各季節の平均値

で，概ね 20 ± 0.2 L/ 分（誤差± 1 %）の範囲にあり，

気温の時間変化から見積もった実流量の変動は，概

ね 20 ± 1 L/ 分（誤差± 5 %）の範囲にあった．ろ

紙は，ポール社製石英繊維ろ紙 PALLFLEX2500QAT-

UP（直 径 47mm） を 使 用 し， 試 料 採 取 後 は， 質 量

秤量の後，成分分析までの間，-20℃以下で冷凍保

存した．

2.3 　分析方法

ろ 紙 の 質 量 は， 試 料 採 取 前 後 と も に， 室 温 21.5

± 1.5℃， 相対湿度 35 ± 5 % に調整したグローブ

図１　調査ブロック及び地点
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図等 12) によると，期間 1 は，本州南岸の低気圧通過

に伴い， 太平洋側から風が入りやすい状況であった

が， 期 間 2，3 は全 般に等 圧 線の間 隔はゆるく， 移

動性高気圧の影響下にあった． 期間 4 は， 本州北東

に中心を持つ高気圧の南西辺の南風におおわれる状

況であった． 期間 5 は， 弱い低圧部におおわれ， 風

の弱い状況であった． 期間 6 は， 期間 4，5 の中間

的な状況であった． 成分組成については， 南からの

風に覆 われた期 間 1，4 で炭 素 成 分 及 び NH4NO3 の

割合がやや高かったが，その他の期間は（NH4）2SO4

の割合が高かった．

3.2　地域差

各季節における PM2.5 質量濃度及び成分組成の地

点間の比較（14 日間の平均） を図３に示した． ま

た PM2.5 質量濃度及び主要成分（OC，EC，NH4
+，夏

季を除く NO3
- 及び SO4

2-）の構成割合について，地

点間の差異を検定した結果を表１に示した． ただ

し，検定は一対の標本による平均値の検定（t 検定）

により行い，1% 以下の有意水準で差異が認められ

秋季については， 期間 2，3 で PM2.5 質量濃度が，

やや高い値を示した（図２b）．気象庁の天気図等 12)

によると，期間 1，2 は，移動性高気圧に概ねおお

わ れ て 気 温 が 高 い 状 況 で あ っ た． 期 間 3 は， 低 気

圧等の影響で曇りや雨の天気であったが，気温は依

然 と し て 高 い 状 況 で あ っ た． 期 間 4 は， 北 か ら の

冷たい空気におおわれて気温が平年並みに下がり，

風が強い状況であった．期間 5，6 は，低気圧等の

影響で雨が降りやすく，気温は概ね平年並みであっ

た．成分組成については，期間による大きな変化は

見られなかった．

冬季については，全般に PM2.5 質量濃度は低めで

あったが，期間 3，4 で，やや高い値を示した（図２c）．

気象庁の天気図等 12) によると，期間 1，2 及び 5，6 は，

冬型の気圧配置で気温が低い状況であったが，期間

3 は移動性高気圧が通過し，期間 4 は低気圧の通過

に伴い降水及び気温上昇がみられた．成分組成につ

いては，期間による大きな変化は見られなかった．

春 季 に つ い て は， 期 間 2，3，5 で PM2.5 質 量 濃

度がやや高い値を示した（図２d）． 気象庁の天気

図２　PM2.5 質量濃度及び成分組成の期間変化

µ
µ

µ
µ

図３　PM2.5 質量濃度及び成分組成の地域差

µ
µ

µ
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が大きく， 季節ごとに異なる特徴を示した． すな

わち， 夏季は水溶性イオン成分と炭素成分が， 成

分合計の 5 割ずつを占め， 水溶性イオン成分の大

半 は（NH4）2SO4 で あ っ た． 秋 季 は 炭 素 成 分 が 成 分

合計の約 6 割を占めるとともに， 水溶性イオン成

分の約 3 割は NH4NO3 であった．冬季は水溶性イオ

ン成分が成分合計の 6 割以上を占め，その約 4 割は

NH4NO3 であった． 春季は， 冬季同様， 水溶性イオ

ン成分の割合が高く，成分合計の約 7 割を占めたが，

その約 8 割は（NH4）2SO4 であった．

夏季及び春季の主成分である SO4
2-， 秋季の主成

分である炭素成分及び冬季の主成分である NO3
- に

ついては，これらの季節に高い濃度を示す傾向が他

地域においても示されており 7)～9)，そのメカニズム

に広域的な共通性が示唆された．

3.3.2　成分濃度比

図 ５a に 秋 季 の 主 成 分 で あ る 炭 素 成 分 の 全 体 量

（TC:EC+OC） と， 春 季 の 主 成 分 で あ る SO4
2- の 濃 度

比を示した．両者の比は，秋季に顕著に高く，逆に，

春季に低い値を示した．SO4
2- は， 地域的な発生源

が少なく，大気中での寿命が長いことなどから，一

般に， 広域的な汚染の影響を受けやすい 13) と考え

られる．一方，炭素成分は，自動車排ガスや，農作

物の野焼きなど地域発生源の影響を比較的受けやす

い 10)， 13) と考えられる．このことから，秋季につい

ては，農作物の野焼きなど，地域発生源の影響が強

いのに対して，春季は，より広域的な汚染の影響を

強く受けている可能性が示唆された．

この秋季に顕著な成分である炭素成分について，

有機炭素（OC） が炭素成分の全体量（TC） に占め

る割合を，図５b に示した．その割合は，年間を通

じて 6 ～ 7 割であり， 季節による大きな差はみら

れなかった．一方，図５c に示したように，水溶性

の有機炭素（WSOC）が有機炭素全体（OC）に占め

た項目のみを表に示した．

夏季については，松本の EC が佐久よりも有意に

高かったが， その他の項目では地域差が見られな

かった．秋季については，環保研の SO4
2- が佐久よ

りも有意に高かったが，その他の項目では地域差が

見られなかった．冬季については，伊那において，

OC は環保研及び松本よりも，SO4
2- は環保研よりも

有意に高かった．また NH4
+ 及び NO3

- は環保研及び

松本よりも有意に低かった． 春季については， 佐

久の PM2.5 質量濃度が，環保研及び松本よりも有意

に低かったが，その他の項目では地域差が見られな

かった．

以上のことから，PM2.5 質量濃度については， 春

季の佐久（図３d）が他地点と比較して，やや低濃

度であったのを除くと，地点による大きな差は認め

られなかった．また成分組成については，冬季の伊

那（図 ３c） が， 他 地 点 と 比 較 し て，OC 及 び SO4
2-

がやや高く，NH4
+ 及び NO3

- がやや低い特徴を示し

た が， 全 体 と し て は， 何 れ の 季 節 も， 地 点 に よ る

大きな差はみられなかった． このように， 県内の

PM2.5 質量濃度及び成分組成の地域差が比較的小さ

いことから，当面，県内を代表する１地点において，

PM2.5 成分の常時監視を実施することで，十分な実

態把握が可能であると考えられた．

3.3　季節変動

3.3.1 質量濃度及び成分組成

図４に PM2.5 質量濃度及び成分組成の季節変動（4

地点，14 日間の平均）を示した．PM2.5 質量濃度に

ついては， 春季が他の季節と比較して， やや高濃

度であった． 成分組成については， 季節による差

表１　PM2.5 質量濃度及び主要成分割合の地点間差異の検
定結果

（検定方法：一対の標本による平均値の検定）

注）＋（－）は 1% で有意差があり，地点 1 が地点 2 より
大きい（小さい）ことを示す．

図４　PM2.5 質量濃度及び成分組成の季節変動
µ
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NH4NO3， 春 季 は（NH4）2SO4 が 特 徴 的 な 成 分 で

あった．

(4)　炭素成分の全体量と SO4
2-， 及び水溶性有機炭

素と有機炭素全体の濃度比から，秋季について

は地域的な汚染の影響を，春季については広域

的な汚染の影響を，より強く受けている可能性

が示唆された． 

以上のことから，今後は各季節の主要成分につい

て，無機元素成分の測定結果等と合わせて解析する

ことで，それらの発生源及び生成メカニズムを解明

し，PM2.5 質量濃度の低減対策に結びつけて行く必

要があると考えられた．
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機化合物が光化学反応を受けて生じた二次粒子で高

い（約 9 割）と考えられている 14)．このことから，

炭素成分の全体量と SO4
2- の濃度比と同様に，秋季

については，農作物の野焼き等，地域的な汚染の影

響をより強く受けているのに対して，春季について

は，二次粒子による広域的な汚染の影響を比較的強

く受けている可能性が示唆された．

４．まとめ

2011 年夏季から 2012 年春季の 4 季に，長野県内

を代表する４地点で同時採取した PM2.5 試料につい

て， 質量濃度， 水溶性イオン成分及び炭素成分を分

析し，成分組成の特徴に関して以下の結果を得た．

(1)　PM2.5 の主要な成分は，年間を通じて，炭素成

分（OC 及 び EC） と，SO4
2-，NO3- 及 び NH4

+ イ オ

ン成分であり， 各季節における， 成分組成の期

間変動は比較的小さかった． 

(2)　 県 内 の PM2.5 質 量 濃 度 及 び 成 分 組 成 の 地 域 差

は， 何れの季節も小さく， 当面， 県内を代表す

る１地点において，PM2.5 成分の常時監視を実施

することで，十分な実態把握が可能であると考

えられた．

(3)　PM2.5 成分組成の季節変動は大きく，夏季は炭

素成分と（NH4）2SO4， 秋季は炭素成分， 冬季は

図５　PM2.5 の成分濃度比
（a）: 炭素成分の全体量 /SO4

2-, （b）: 有機炭素 / 炭素成分の全体量 ,
（c）: 水溶性有機炭素 / 有機炭素全体（図中の誤差範囲は 4 地点，6 期間の標準偏差を表す）
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