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要 旨

２００９年度および２０１０年度に，名古屋市においてそれぞれ３地点で PM２．５の採取を行い，成
分分析を行った。PM２．５の重量濃度の日変動は３地点でおおむね一致したが，重量濃度そ
のものは名古屋市南部では，北部と比較して高い傾向にあった。成分としては，OC，EC，
SO４２－，NO３－，NH４＋，がその大部分を占めているが，２割前後の重量が不明であった。成
分の，地点ごとの日変動も相関の高い成分が多かった。また，炭素成分は道路沿道におけ
る影響を顕著に反映したと思われる結果が示された。季節的には，秋季の重量濃度が高濃
度となることが多かったが，低くなる季節は地点や年度で異なっていた。

1. は じ め に

微小粒子状物質（PM２．５）の環境基準が２００９年９

月に告示され，“１年平均値が１５μg�m３以下であ

り，かつ１日平均値が３５μg/m３以下”と定められ

た。これは環境省の行った PM２．５に関する疫学調

査等の結果１）に基づいているが，それは主に重量

濃度との関係に着目した調査結果であり，成分ご

との健康影響については十分に明らかになってい

ない。また，PM２．５の削減のためには，発生源の

特定などが不可欠である。PM２．５の成分分析は疫

学調査の実施や削減対策に欠くことのできない調

査項目であるが，継続的な検証はごく一部にとど

まっている。

名古屋市においては，２００３年度から大気中微小

粒子状物質（PM２．５）測定方法暫定マニュアル２）に

基づき，米国の標準測定法（FRM）によるフィル

ター採取によって重量濃度測定および成分濃度測

定・解析を市内１地点において通年で行ってき

た３）。

それに加え，２００９および２０１０年度は季節変動や

地点の影響について調査するために，市内３地点

において４季節ごとに各１カ月間，重量濃度およ

び成分濃度測定を行い，解析を行った。本稿では，

その結果を示す。

2. 方 法

2.1 採 取 期 間

２００９年度の採取は以下の期間で実施した。

・夏季（２００９年８月３日～９月４日）

・秋季（２００９年１０月５日～１１月２日）

・冬季（２０１０年１月４日～２月１日）

・春季（２０１０年３月１日～３月２９日）

２０１０年度の採取は以下の期間で実施した。

・夏季（２０１０年６月２８日～７月２８日）
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・秋季（２０１０年９月２７日～１０月２６日）

・冬季（２０１０年１１月２９日～１２月２７日）

・春季（２０１１年２月２８日～３月２９日）

2.2 PM2.5の採取と重量測定

PM２．５の採取地点を，図 1に示す。２００９年度は

大気汚染常時監視測定局である元塩公園（自動車

排出ガス測定局：以下，元塩），港陽（自動車排出

ガス測定局），南陽支所（一般環境大気測定局：以

下，南陽）の３カ所を選定し，２０１０年度は元塩を

継続として，北区役所楠支所（道路沿道：以下，

楠），守山保健所（一般環境大気測定局：以下，守

山）の３カ所を選定して測定を行った。なお，楠

のみ常時監視測定局ではない。

測定地点近傍の道路状況について以下に示

す４）。元塩は名古屋市南部に位置し，その西側２０

～３０mの場所を国道２３号が走っている。この国

道の元塩に近い地点では，１２時間交通量が平日で

約５．６万台，休日で約５．０万台あり，大型車混入率

はそれぞれ３５．５および８．６％と，名古屋市内にお

ける交通量・大型車混入率ともに高い道路に隣接

した測定地点である。港陽も名古屋市南部に位置

するが，国道２３号の北側約４００mに位置しており，

近辺のデータでは１２時間交通量が平日で約５．７万

台，休日で約５．２万台であり，大型車混入率はそ

れぞれ４１．４％と１１．２％である。また港陽は，国道

１５４号（１２時間交通量平日２．０万台・休日１．７万台，

大型車混入率平日１１．６％・休日３．４％）に隣接して

いる。楠は名古屋市の北部にあり，名古屋環状２

号線（国道３０２号と名古屋第二環状自動車道の総

称）の南方約１００mに位置し，国道および高速自

動車道を合わせた交通量データは１２時間交通量平

日７．９万台・休日５．５万台，大型車混入率平日

１６．２％・休日５．０％）である。なお，上記の道路か

らの距離は交通量情報のある主要な近傍の道路か

らの距離であり，実際にはさらに細い道路に隣接

している。また，一般的な環境としては，名古屋

市内南部には工場地帯があり，南北で局所的な排

出の影響は大きく異なっている。

2.3 採 取 方 法

PM２．５の採取装置は，元塩では LV―２５０（柴田科

学㈱製），他の地点では FRM―２０００（東京ダイレッ

ク㈱製）を用いた。いずれの地点も装置を３台設

置して，２台は重量およびイオン成分分析用にサ

ポートリング付き PTFE製フィルター（PALL社

製；TK１５―G３M）を用い，１台は炭素成分の分析

用として石英フィルター（PALL社製；２５００QAT―

UP）を用いた。測定は，大気中微小粒子状物質

（PM２．５）測定方法暫定マニュアル２）に準拠して実

施した。流速は１６．７L�minで，採取時間を２３．５時

間としてフィルター交換を２４時間サイクルで行

い，採取したフィルターは２００９年度の夏季および

秋季は温度２１．５±１．５℃，相対湿度５０±５％の室

内で，それ以降は温度同条件で相対湿度３５±５％

の室内で２４時間以上静置し，２００９年度は１０μg感

度の天秤で，２０１０年度は１μg感量の天秤で秤量

した。秤量後のサンプルは，イオン分析用は－

２５℃，炭素成分分析用は－７８℃にて保存し，前処

理の直前に室温に戻して分析を行った。

2.4 成 分 分 析

炭素成分は，石英繊維フィルターに採取した試

料を熱分離光学補正法の Sunset社製 Carbon Ana-

lyzerを用いて IMPROVEプロトコル５）により分析

した。IMPROVEプロトコルでは，温度条件によっ

て OCは４成 分（OC１，OC２，OC３，OC４），ECは

３成分（EC１，EC２，EC３）にそれぞれ分離されて

検出される。また，熱分解補正 OC（pyOC）値が，

光学補正によって得られる。炭素成分は以下の式

によって求めた。
図 1 Measurement sites of PM2.5 in 2009 and 2010

in Nagoya
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OC＝OC１＋OC２＋OC３＋OC４＋pyOC

EC＝EC１＋EC２＋EC３－pyOC

なお，暫定マニュアル（改訂版）６）では，採取前

に石英繊維フィルターの加熱を行うことが記され

ているが，加熱処理による活性化によって恒量が

難しく有機物の吸着が著しいことが分かってい

る７）。一方，加熱前処理をしなくてもブランクろ

紙の有機炭素のばらつきが非常に小さいことが報

告されている９）。そのため，いずれの採取におい

ても加熱前処理は行わなかった。また，採取中に

石英繊維フィルターに吸着するガス状の有機炭素

が，OC濃度の３０～６０％を占めること等が報告さ

れている１０）が，本報告での値はそれらのガス状吸

着は差し引いていない。

イオン成分（SO４２－，NO３－，Cl－，NO２－，C２O４２－，

NH４＋，Na＋，K＋，Mg２＋，Ca２＋）の分析のため，採

取した PTFE製フィルターのうち２００９年度のサン

プルは全量，２０１０年度のサンプルはその半分を抽

出容器に入れて超純水１０mlに浸した。その後，超

音波を５分以上かけたのちに全体が均一になるよ

うに抽出容器を振り，再度，超音波照射を５分以

上行った。なお，同じ抽出液を水溶性有機炭素

（Water Soluble Organic Carbon : WSOC）測定へ用

いることを考え，暫定マニュアル（改訂版）６）に示

してあるエタノール添加は実施しなかった。超音

波照射後は，孔径０．２μmのディスクフィルター

（東洋濾紙㈱製；DISMIC―２５HC）でろ過して，その

うち２mlをイオン成分の分析に用いた。

WSOCの分析は，２０１０年度の試料のみにつき実

施した。イオン成分分析用の抽出液の残り８ml

を用いて，装置は TOC―V CPH（㈱島津製作所製）

を使用し，塩酸を添加せずに全炭素測定モードに

て分析を行った。

金属成分（Al，Fe等）の分析は，４８～７２時間採

取したフィルターを圧力容器法７）に準拠した方法

で分解して，Thermo社製 ICP―AESを用いて行っ

た。

3. 結果と考察

3.1 基準値の達成状況について

それぞれの期間および地点における重量濃度の

平均値および９８パーセンタイル値を表 1に示す。

２００９年度の元塩の年平均値は２１．６μg�m３で，基準

値を超えていた。港陽および南陽もそれぞれ１９．９

μg�m３と１８．６μg�m３で基準値を超えていた。２０１０

年度も，元塩，楠および守山でそれぞれ，２１．０μg

�m３，１５．６μg�m３および１５．２μg�m３で，いずれも

基準を超えていた。２００９年度の南部を中心とした

調査では，３地点とも高い値を示し，とくに自動

車の影響を強く受けると考えられる元塩がもっと

も高い値を示した。一方，２０１０年度の調査では，

南部に位置する元塩と，北部に位置する楠，守山

の間には大きな差が見られた。楠や守山の値は基

準値にかなり近く，日平均値の９８パーセンタイル

値はそれぞれ３３．１μg�m３と３３．８μg�m３となってお

り基準値である３５μg�m３を下回っていることか

ら，今後，名古屋市北部においては環境基準の達

成が期待される。

採取場所は異なるが，元塩に近い名古屋市環境

科学研究所（元塩より北へ約２km）において山神

らによって観測された２００３年度から２００７年度まで

の PM２．５の１年平均値の値３）は２５．９μg�m３（２００３

年度）から２１．９μg�m３（２００７年度）まで緩やかに減

少している。ただし，減少の要因としては自動車

排出ガス規制の影響とともに大型車交通量の低下

が指摘されているが，これは経済情勢などとも密

表 1 The means of PM2.5 in each sampling site （μg�m３）

２００９１） ２０１０１）

Motoshio Koyo Nanyo Motoshio Kusunoki Moriyama

Mean value of the year ２１．６ １９．９ １８．６ ２１．０ １５．６ １５．２
９８th percentile of daily mean２） ４８．０ ４６．２ ４３．４ ４１．４ ３３．１ ３３．８

Seasonal

mean value

Summer １９．４ １６．４ １７．２ ２０．７ １４．４ １３．９
Autumn ２７．２ ２４．４ ２３．２ ２０．４ １８．６ １８．５
Winter １９．５ １９．３ １７．０ １８．３ １７．３ １４．８
Spring ２０．９ ２０．２ １７．５ ２５．０ １１．９ １３．１

１）Fiscal year from April to March of next year.

２）The value that including during the period of specific phenomena such as the yellow sand.
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接に絡むことから，今後も継続した観測が必要だ

と考えられる。

3.2 重量に占める成分について

各成分が重量濃度に占める割合は地点や季節な

どにより序列は変動するものの，OC，EC，SO４２－，

NO３－，NH４＋，がいずれもその上位を占めており，

地点・季節で平均をとってみると上記５種で質量

濃度の６～８割を占めた（図 2）。有機物の質量を

OCの１．４倍１１）と見積もり，また ICP―AESでの分

析による金属成分も重量濃度中のうち数％程度確

認されていることから，残りの１～３割程度が今

回分析対象とした炭素成分や無機水溶性成分以外

の成分（以下，未知成分）である。その割合が無視

できないものであることから，PM２．５削減や発生

源の特定などのためには，未知成分の測定が必要

だと考える。

3.3 地点および季節ごとの傾向

一例として，２００９年度と２０１０年度の夏季の日変

動の測定結果をグラフに示す（図 3）。また，それ

ぞれの年度，期間，測定地点ごとの平均値は表 1

に示す。グラフからは，それぞれの年度における

３地点の濃度変動がおおむね一致していることが

確認できる。一部，変動が一致しない日もあった

が，これは局所的な排出等の影響があったと推定

する。

元塩に対する他２地点との相関係数をとってみ

ると，２００９年度夏季の港陽が０．９０（n＝３２）で南陽

は０．８１（n＝３１）であり，秋季はそれぞれ０．９３（n＝

２７）と０．８８（n＝２７），冬季が０．９７（n＝２７）と０．９５（n

＝２８），春季が０．９３（n＝２７）と０．９３（n＝２８）となっ

ている。同様に２０１０年度は，夏季が楠と守山でそ

れぞれ０．５７（n＝２９）と０．６１（n＝２８），秋季が０．９３（n

＝２８）と０．９１（n＝２７），冬季が０．９２（n＝２６）と０．９０

（n＝２７），春 季 が０．６０（n＝２２）と０．５６（n＝２５）と

なった。

他の組み合わせについても整理するため，地点

間の距離とその相関をプロットしたものを図 4

に示した。地点間の距離は２００９年度の�元塩―港
陽�が３．９km，�元塩－南陽�１０．６km，�港陽―
南陽�が６．９kmであり，２０１０年度の�元塩―楠�
が１６．１km，�元塩―守山�が１４．１km，�楠―守山�
が５．７kmであった。図 4の重量濃度のグラフを

見ると２０１０年度の夏季と春季を除くと，距離が離

れることで相関係数はやや小さくなるものの，本

稿で調査した地点間距離の範囲では距離が離れて

も，相関が大きく変動することはなかった。２０１０

年度の夏季（図 4●）については図 3の下に示す

とおり測定初日（２０１０年６月２８日）に元塩で高い濃

度が観測されており，これが相関係数の低下を招

いた。そこで当該日を除いた残りの日で元塩に対

する相関係数をとると，楠が０．９５（n＝２８）で守山

が０．９４（n＝２７）といずれも高い値であった。ま

図 2 PM2.5 mass closure in the three sites in each

year

図 3 Daily concentration of PM2.5 in summer 2009

and 2010
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た，２０１０年度春季（図 4◆）についても，他と比

較すると低い相関係数が示された。この期間は

表 1からわかるとおり，元塩の重量濃度の値が

楠や守山と比較してかなり高い。他の季節や年度

では，３点の重量濃度はおおむね近い値を示して

いるが，２０１０年度春季のみ他とは異なる結果が確

認できており，この期間の元塩のみ近傍で局所的

な排出などがあったと推察される。

この期間（２０１０年度春季）に元塩で重量濃度と相

関のある成分は NH４＋（０．７７：n＝２６），C２O４２－

（０．７６：n＝２６），WSOC（０．７７：n＝２６）で あ っ た

（括弧内は相関係数）。それぞれの相関図を図 5

に示す。未知成分の重量割合は，２０１０年の元塩で

夏季，秋季および冬季がそれぞれ２８％，１６％およ

び１９％なのに対して，春季は４９％と圧倒的に増え

ている。２００９年度の元塩の春季の未知成分の割合

が２５％であることからも，２０１０年度の未知成分が

大幅に増加していることが分かる。元塩の特異的

な質量濃度増加には未知成分が大きくかかわって

いると推察でき，相関のある成分が C２O４２－や

WSOCなどの含酸素有機物であることから，燃焼

や有機物の二次生成に関連が深いと考えられる。

年度ごとに，地点間の成分相関を比較するた

め，重量濃度と同様に地点間距離－相関係数

（図 4）をみてみると，SO４２－，NH４＋は年度や地点

の組み合わせにかかわらず高い相関係数（０．８以

図 4 Plots of correlation coefficient of PM2.5, SO4
2－, NO3

－, NH4
+, OC and EC and distance of each site.

�Motoshio-Koyo�are 3.9km distant,�Kusunoki-Moriyama�are 5.7km,�Koyo-Nanyo�are 6.9km,

�Motoshio-Nanyo�are 10.6km,�Motoshio-Moriyama�are 14.1km,�Motoshio-Kusunoki�are 16.1km.
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上）を示し，１年を通して名古屋市内の広い範囲

において同様の変動を示すことが明らかとなっ

た。また，地点間距離が長くなるにつれて，わず

かながら相関係数が低くなる傾向が確認できた。

NO３－は，秋季・冬季および春季の相関係数が

０．８程度となる一方，夏季には相関がかなり低く

なる傾向が２年連続で確認された。これは，夏季

に NO３－の濃度が低いため，小さな局所的変動や

測定誤差が，相関係数に大きく反映されてしまう

ことに起因すると考えられる。それぞれの NO３－

濃度は，２００９年度の元塩の，秋季，冬季および春

季がそれぞれ１．７，２．３，２．０μg�m３なのに対して，

夏季は０．４μg�m３である。また２０１０年度は秋季，冬

季および春季で１．１，１．３，１．３μg�m３なのに対し

て夏季は０．４μg�m３である。このような，夏季の

NO３－の減少は他にも報告されている１２）。このよ

うな NO３－濃度の夏季の低下は，粒子の揮発性に

よるものと考えられる。NO３－は，PM２．５中では

NH４＋をカウンターとした塩の形が主要な形態の

一つだと考えられるが，気温や湿度の影響で揮発

性のガス状物質へと変化することが指摘されてい

る１３）。そのため気温が高い条件では粒子化してい

なかったり，粒子として採取された後に揮発した

りするため，夏季にとくに NO３－濃度が低く測定

されたと考えられる。

図 4の OCのグラフを見ると，２００９年度は夏季

が，２０１０年度は春季の相関が低く，またそれは２

点間距離が３．９km，１０．６km，１４．１kmおよび１６．１

kmのプロットである。これは元塩と他の地点と

の距離に該当し，OCの排出に関して元塩の付近

で特異的な排出源の存在をうかがわせる。

また ECについて図 4を見ると，地点間距離と

相関係数に明確な傾向は無く，元塩と他の地点と

の組み合わせの距離（３．９km，１０．６km，１４．１

km，１６．１km）のプロットでは相関係数が，低い

傾向にあった。これは，元塩が近接する道路から

の大型車排ガスの影響を受けていることが原因と

考えられる。EC濃度については，拡散モデルを

用いて大型車から排出される ECを計算した値で

PM２．５に含まれる EC濃度が説明できることが示

されており１４），大型車排出ガスの影響を受けやす

い元塩において，局所的な変動が観測結果に反映

したと考える。

２００９年度の３地点および２０１０年度の２地点（楠，

守山）の重量濃度の季節ごとの平均値は，秋季に

高くなったが，２０１０年度の元塩のみ，春季がもっ

図 5 Relationship between PM2.5 and NH4
+, C2O4

2－, or WSOC in 2010 spring（Motoshio）.

３ 校
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とも高い値であった。各成分で，重量濃度と同

様に秋に高くなるものは，C２O４２－，WSOC，OC，

NH４＋，ECなどが挙げられる。なお２００９年度の

NH４＋は，秋季も高かったがもっとも平均値が高

かった季節は冬季であった。また，ECも２０１０年

度の守山では冬季がもっとも高くなっていた。無

機イオン成分のうち，もっとも多い割合を占める

SO４２－は，夏季がもっとも高くなり，それに秋季，

春季，冬季と続いたが，２００９年度の守山でのみ秋

季がもっとも高濃度となった。秋季に重量濃度が

上昇する要因の一つとしては，同様に変動する成

分の傾向から，燃焼や有機物の二次生成が関与し

ていると考えられる。

3.4 イオン性成分のバランス

NH４＋は，発生源からイオンの形で放出されて

いるというよりは，大気中にある H２SO４や HNO３

といった酸に中和された NH３が，対カチオンに

なって粒子として捕獲されたと考えられる１３）。

NH４＋と NO３－や SO４２－のモル比を比較するため，

［NH４＋］に対する，［［NO３－］＋２［SO４２－］］のプ

ロットを行った。例として２００９年度の元塩の４季

節のグラフを図 6に示した。全季節，全地点で

は相関係数は０．８５を超えて，高い相関関係が明ら

かとなった。季節別で比較すると，夏季の傾きは

０．９４～１．０１とほぼバランスが取れており，NO３－

や SO４２－が NH４＋を対とした粒子で存在し，採取

されたことが示唆された。一方，冬季は４季節中

でもっとも低くなり，０．７程度となった。Chuら１５）

はアンモニア可用性インデックス（ammonium

availability index）：J（Form.１）を用いて，環境中

のアンモニアについて分類をした。

J＝
［NH４＋］

［NO３－］＋２［SO４２－］
×１００（％） Form.１

J は図 6に示したグラフの傾きの逆数の百分率

に相当する。Han１６）らは，韓国国内の３地点で J

を調べて（年平均値）いずれも１００％以上となり，

アンモニア過剰な環境であるとした。本調査にお

いては，夏季は J がほぼ１００％となっているが，

それ以外では１００％を超えており韓国と同様にア

ンモニア過剰な環境であるといえる。この過剰な

NH４＋は，何らかの対アニオンを伴って粒子と

なっているはずであるが，NO３－や SO４２－以外の

アニオンである Cl－や NO２－は微量であり NH４＋

の量を説明できない。そのため，本調査において

測定していない相当量のアニオン成分の存在が示

唆され，たとえば CO３２－などが挙げられる。

（NH４）２CO３や，より安定な NH４HCO３は常温にお

いてわずかに分解することが知られており，温度

が高いほどその速度は高くなる。これは，夏場に

図 6 Correlations of molar concentration between［NO3
－］+2［SO4

2－］and［NH4
+］in Motoshio 2009
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は CO３２－と思われる不明部分がほとんどない一

方，冬場に多いことと矛盾しない。

4. ま と め

２００９年度から２０１０年度にかけて，名古屋市内３

地点において測定された PM２．５の分析結果を，地

点や季節の傾向からまとめた。名古屋市内の

PM２．５重量濃度は，いずれの地点でも年平均値の

基準である１５μg�m３を超えていた。その中でも，

名古屋市南部に位置する元塩は，同じ南部に位置

する港陽および南陽とは近い値であったが，北部

に位置する楠および守山よりは高い値となり，市

内の南北における濃度差が示された。重量濃度の

日変動も，南部もしくは北部に位置する地点同士

の相関は季節を通じて高い一方，南北の地点の組

み合わせでは季節によって相関が高くなかった。

成分で相関を見ると，SO４２－，NH４＋やなどが重量

濃度と同様に地点間での変動に相関がある一方，

道路近傍に位置する元塩は ECの変動が他の地点

とは異なっており，局所的な排出の影響を強く受

けていることが示唆された。季節ごとの変動をみ

ると，秋季に重量濃度が高くなる地点が多く，成

分としてはWSOCや OCなど炭素成分が同様に

秋季に高濃度となっていた。

今後さらに調査を重ねて地点や季節の傾向を解

析することで，精度の高い発生源情報などにつな

げていき，効果的な PM２．５の削減に役立てていく。
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