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【はじめに】近年、国内の他地域と比較して瀬戸内海等の閉鎖性海域周辺で PM2.5 が高濃度になりやすいこと

が見いだされ、その科学的解明が期待されている 1)。本研究では、閉鎖性海域周辺の PM2.5 に及ぼす前駆体ガ

ス成分の影響を調べるため、閉鎖性海域周辺等の多地点で日単位のフィルターパック（FP）観測を行い、地

点間における観測結果の比較や、PM2.5濃度と前駆体ガス成分濃度との関係を解析した。

【方法】観測は、福岡県北九州市、広島県広島市、愛媛県新居浜市、岡山県早島町、徳島県徳島市、兵庫県神

戸市、和歌山県海南市、大阪府大阪市、奈良県桜井市、愛知県名古屋市、愛知県豊橋市の 11 地点で、2017 年

夏季（7 月 20 日～8 月 3 日）、秋季（10 月 19 日～11 月 2 日）、2018 年冬季（1 月 18 日～2 月 1 日）、春季（5
月 9 日～23 日）の間に、10 時～12 時前後を起点として概ね日単位で行った。FP 観測には、環境省の PM2.5成

分測定マニュアル「ガス成分の測定方法」2）を参考に、PM2.5インパクタ（東京ダイレック㈱製）の後段に粒

子捕集用のフィルター（粗大粒子(I0)：石英繊維、PM2.5(F0)：PTFE）とガス成分捕集用のフィルター（F1：ポ

リアミド、F2：K2CO3 含浸セルロース、F3：リン酸含浸セルロース）を装填した NILU サンプラーを用いた。

各フィルターをイオンクロマトグラフィーにより分析し、水溶性イオン成分（Cl-、NO3
-、SO4

2-、Na+、NH4
+、

K+、Mg2+、Ca2+）を定量した。PM2.5 濃度は、観測地点近傍の常時監視局における自動測定データを用いた。

【結果及び考察】紙面の制約から 2017 年夏季の結果のみ記載する。図 1 に、PM2.5 及びガス成分濃度の箱ひ

げ図を示す。PM2.5 濃度の平均値は新居浜で最も高かった。また、HNO3 濃度の平均値は新居浜、名古屋の順

で、SO2 濃度の平均値は新居浜、神戸の順で、NH3 濃度は新居浜、大阪の順で高かった。新居浜は、PM2.5 濃

度だけでなく、前駆体ガス成分濃度も他地点と比べて高かった。

� 図 2 に、北九州、新居浜、神戸における PM2.5及びガス成分濃度の日変化を示す。新居浜では、期間の後半

に PM2.5濃度の上昇とともにガス成分濃度の上昇がみられたが、他地点ではみられなかった。そのため、PM2.5

とガス成分に共通した地域特有の濃度支配要因が存在する可能性がある。

【謝辞】本研究は国立環境研究所と地方環境研究所によるⅡ型共同研究として実施しました。
1）大原, 大気環境学会誌, 51(3) , A47-A50, 2016� 2）環境省；http://www.env.go.jp/air/osen/pm/ca/manual.html

図 1. 2017 年夏季における PM2.5及びガス成分濃度

（箱の上端が 75%値、中線が中央値、下端が 25%値、

バーの上端が最大値、下端が最小値、白丸が平均値）
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図 2. PM2.5 及びガス成分濃度の日変化

0

10

20

30

40

0
2
4
6
8

10
12
14
16
18

7/
20

7/
21

7/
22

7/
23

7/
24

7/
25

7/
26

7/
27

7/
28

7/
29

7/
30

7/
31 8/
1

8/
2

PM
2.
5濃
度

[μ
g/
m

3 ]

ガ
ス
成
分
濃
度

[μ
g/
m

3 ] 北九州 HNO₃ SO₂ NH₃ PM₂.₅

0

10

20

30

40

0
2
4
6
8

10
12
14
16
18

7/
20

7/
21

7/
22

7/
23

7/
24

7/
25

7/
26

7/
27

7/
28

7/
29

7/
30

7/
31 8/
1

8/
2

PM
2.
5濃
度

[μ
g/
m

3 ]

ガ
ス
成
分
濃
度

[μ
g/
m

3 ] 新居浜 HNO₃ SO₂ NH₃ PM₂.₅

0

10

20

30

40

0
2
4
6
8

10
12
14
16
18

7/
20

7/
21

7/
22

7/
23

7/
24

7/
25

7/
26

7/
27

7/
28

7/
29

7/
30

7/
31 8/
1

8/
2

PM
2.
5濃
度

[μ
g/
m

3 ]

ガ
ス
成
分
濃
度

[μ
g/
m

3 ] 神戸 HNO₃ SO₂ NH₃ PM₂.₅

 

LC/MS/MSによる PM2.5中の有機指標成分の高時間分解能測定 
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【はじめに】大気中の微小粒子状物質（PM2.5）の濃度削減やシミュレーションの精緻化に加えて、健康

影響や気候影響といった機能性に関わる有機性 PM2.5が注目されている。有機性 PM2.5の発生源や生成機

構に関する情報を得るために、有機指標成分の測定が行われている。有機指標成分の測定には他成分一

斉分析が可能な誘導体化-GC/MS 法 1)が採用されることが多いが、この手法では試料の濃縮や誘導体化

の操作が必要であり、多検体の測定は困難である。一方で、有機成分の動態は気温や日射量、排出源の

影響を受けて日内変動していると考えられるため、詳細な動態把握には高時間分解能で多検体を測定す

ることが必要である。そこで、本研究では、多検体を簡便に測定可能な LC/MS/MS法を用いて、大阪市
内の有機指標成分の 1時間毎の濃度変動を測定し、有機成分の日内変動の把握を試みた。 

【方法】大阪市内に設置した PM2.5濃度自動計測器（Kimoto, PM-712）のテープろ紙を測定試料にした。
夏季（2017/8/9 10時～翌 9時）と秋季（2017/11/29 10時～翌 9時）の 1時間毎の試料スポットをポンチ
で切り抜いた。試料スポットをシリンジレスフィルター（0.2 μm）に入れて内標準溶液（13C6-levoglucosan、
13C2-succinic acid、Phtalic acid-d4、Ketopic acid）を添加してから、0.5 mLの 95%アセトニトリル溶液で
15分間超音波抽出を行った。濾過後の抽出液（5 μL）を HILICpak VG-50 2D （Shodex, 2.1×150 mm, 5 μm, 
40°C）を接続した LC/MS/MSで測定した。移動相には、0.5% NH4OH水溶液とアセトニトリルを使用し
て、流速 0.2 mL min-1でグラジェント分析を行った。また、0–7 minの間は測定感度を向上させるために、
0.5% NH4OH含有アセトニトリルを流速 0.1 mL min-1でポストカラム添加した。溶出液は ESI法でイオ
ン化を行い、次の 7成分を測定対象にした：Levoglucosan（LV）、Mannosan（MN）、Succinic acid（SA）、
Adipic acid（Ad）、Azelaic acid（Az）、Phtalic acid（PhA）、Pinonic acid（PA）。 

【結果と考察】使用した LC/MS/MS法では、従来の
誘導体化 GC/MS法と同等の測定値が得られた 2)。観

測期間中の PM2.5と有機指標成分濃度の概要を表に

示す。Az以外の有機指標成分の平均濃度は夏季より
も秋季の方が高かった。特に秋季の LV 濃度は夏季
の 100 倍以上であった。二次生成有機エアロゾル
（SOA）の指標成分である SA は夏季の方が高濃度
になると予想していたが、今回の観測期間では秋季

の方が高濃度であった。次に、秋季の PM2.5と一部

有機指標成分の 1 時間濃度を図に示す。LV の濃度
変動は顕著であり、早朝（5–7 時）に濃度が急上昇
し、最大濃度（330 ng m-3）を示した。濃度上昇前後

で、LV/MN比が 11.3から 8.8に減少したため、起源
が異なるバイオマス燃焼由来の PM2.5を観測したと

考えられた。また、SOA の指標成分である SA と
Azの濃度は、12–18時に比較的高濃度を示し、その
後減少傾向を示した。また、21–22 時の間に SA 濃
度は約 2.5倍増加したが、この原因は不明であった。 
本研究では、PM2.5 に含まれる有機指標成分を

LC/MS/MS法で測定し、24時間平均値では検出でき
ない濃度変動を確認できた。今後は、測定対象成分

の追加や高時間分解能データの蓄積を行い、有機指

標成分の動態解析を進める予定である。 
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質測定法の精度管理調査、ibid.（2018） 

成分 2017/8/9–10 2017/11/29–30 MDL* 
PM2.5  26 (18–36 ) 37 (21–64 ) － 

LV  1.3 (nd**–2.2 ) 170 (66–330 ) 0.58 
MN  0.07 (nd–0.32 ) 16 (7.7–39 ) 0.03 
SA  5.0 (nd–11) 26 (12–49 ) 1.9 
Ad  0.53 (nd–6.4 ) 3.7 (1.8–5.1 ) 2.4 
Az  88 (54–110 ) 59 (33–90) 3.2 
PhA  0.61 (nd–2.2 ) 12 (9.0–14 ) 0.43 
PA 1.1 (nd–1.8 ) 0.77 (nd–2.1 ) 0.19 

表 PM2.5と（μg m-3）有機指標成分濃度（ng m-3） 
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*MDL: 検出下限値  *nd: 未検出 

図 PM2.5と一部有機指標成分濃度の日内変動 
（秋季；2017/11/29 10時～翌 9時） 
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