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要旨 

栃木県は微小粒子状物質(以下「PM2.5」という。)の常時監視モニタリングを行っており、平成27年度は県内すべ

ての測定局で環境基準を達成した。PM2.5濃度は県北地域に比べ県南地域の方が高くなる傾向が見られた。四季ごと

にPM2.5成分分析を行い、組成と発生源は、秋季を除く3季に水溶性イオン成分の割合が最も高く、秋季には炭素成

分の割合が高かった。また発生源寄与解析から、二次生成の寄与率が最も高く、次いで自動車排出ガスが高いことが

わかった。高濃度日におけるPM2.5濃度と気象条件については、高気温の日は日射量に伴うPM2.5及びオキシダント

から光化学反応との関連が示唆された。渡良瀬遊水地で行われたヨシ焼きに伴うPM2.5濃度の経時変化を観測し、地

点間の成分割合について調べたところ、NO3
-イオンの輸送に伴う乾性沈着速度に平野部と山間部で差が見られた。 

キーワード：微小粒子状物質、PM2.5、成分分析、発生源寄与解析、高濃度化、花火、ヨシ焼き 

 

1 はじめに 

PM2.5は、大気中に浮遊する2.5 µm以下の微細な粒子

である。環境基本法第16条により人の健康を適切に保護

するために維持されることが望ましい水準として、環境

基準を年平均値15 µg/m3以下、かつ日平均値の年間98%

値35 µg/m3以下と規定している。 

本県においては県内のPM2.5濃度を把握するために、

平成28年3月現在、一般環境大気測定局（以下、「一般

局」という。） 12局、及び自動車排出ガス測定局（以下、

「自排局」という。)2局（ただし、うち各1局は宇都宮

市設置）の計14局にPM2.5自動測定機を設置し、大気中

のPM2.5濃度を1時間ごとに測定している。また、PM2.5

中の成分等についても、比較的高濃度化する頻度が高い

真岡市役所測定局において、平成25年度から試料を採取

し、成分分析を実施している。 

本研究では、栃木県におけるPM2.5の高濃度化対策及

び発生源対策に資する基礎資料の作成を目的として、平

成25 年度から調査を開始した。第1報 1）では四季の成

分分析及び日平均値が25 µg/m3以上となった際の水溶性

イオン成分分析結果について考察し、第2報2）では発生

源寄与解析の実施や常時監視データの詳しい解析を行っ

てきた。 

平成27年度は、新たに蓄積したデータ及びこれまでの

解析データを用いて、より詳細に調査を実施した。本稿

では、本調査研究の平成27年度分の結果、並びに3年間

分の研究結果をまとめたので報告する。 

 

2 調査方法及び内容 

2.1 県内のPM2.5濃度の把握 

2.1.1 調査地点  

栃木県においては、図1に示すとおり常時監視測定局に

PM2.5自動測定機を設置し、調査を行っている。これらの

うち、一般局の栃木市役所旧庁舎、鹿沼市役所、大田原

市総合文化会館、那須塩原市黒磯保健センター及び益子

町役場の5局は平成26年8月から新たに測定を開始したも

のである。 

2.1.2 調査期間 

 平成25年4月1日から平成28年3月31日まで 

2.1.3 調査内容 

1時間ごとの常時監視局のPM2.5濃度の測定データ（以

下、「PM2.5濃度（常時監視）」という。）から、日平均値

の年間98%値及び年平均値を算出した。県内のPM2.5 濃

度の状況を把握するとともに、環境基準の短期基準及び

長期基準と比較し、環境基準適合状況を評価した。なお、

算出及び解析に使用した常時監視データは、ホームペー

ジ「とちぎの青空」の大気汚染常時監視測定結果を用い

た。 

 

 

 

 

 

図1. 栃木県内の常時監視測定局 
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2.2 四季調査 

2.2.1 調査地点 

真岡市の中心部に位置する真岡市役所屋上において調

査を実施した。 

2.2.2 調査期間 

平成27年度のサンプリングは、春季が5月7日から20日

まで、夏季が7月22日から8月4日まで、秋季が10月22日、

24日から30日及び11月2日から7日まで、冬季が1月21日、

1月25日から28日及び30日から2月7日までとした。本稿で

は、平成27年度は春季及び夏季までの解析とした。 

なお、各季節とも14日間連続して調査を実施すること

を原則としたが、サンプリング装置の不調等が発生した

場合は、合計14日分のデータが得られるまでサンプリン

グを実施した。 

2.2.3 調査内容 

サンプラー（Thermo Scientific社製、Model 2025D）

を２台用いて、石英フィルター及びPTFEフィルターで同

時に捕集し、PM2.5の成分等を調査した。 

調査項目は、PM2.5の質量濃度（以下、「PM2.5濃度（質

量濃度）」という。）、各イオン成分濃度、金属成分及び炭

素成分濃度とした。また、隣接する真岡市役所常時監視

測定局のPM2.5濃度（常時監視）との関連についても検討

した。 

PM2.5濃度（質量濃度）の測定にあっては、PTFEろ紙

により捕集した試料を恒温恒湿チャンバー（東京ダイレ

ック社製、PWS-PM2.5）内で、温度21.5±1.5℃、相対湿

度35±5％の条件を設定し秤量した。 

成分分析は大気中微小粒子状物質(PM2.5)成分分析マ

ニュアル(以下、「マニュアル」という。)3）に準拠し、水

溶性イオン成分については石英フィルターで採取した

PM2.5 試料を用い、ナトリウムイオン（Na+）､アンモニ

ウムイオン（NH4
+）、カリウムイオン（K＋）、マグネシウ

ムイオン（Mg2＋）、カルシウムイオン（Ca2＋）、塩化物イ

オン（Cl-）、硝酸イオン（NO3
-）及び硫酸イオン（SO4

2-）

の 8 成分をイオンクロマトグラフ法（Thermo Fisher 

SCIENTIFIC社製、ICS-2100）により測定した。炭素成分

についても石英フィルターで採取した試料を用い、元素

状炭素成分（以下、「EC」という。）及び有機炭素成分（以

下、「OC」という。）を IMPROVE プロトコル法（Sunset 

Laboratory社製、CAA-202M-D）で測定した。水溶性有機

炭素成分（以下、「WSOC」という。）については燃焼酸化

－赤外線式TOC法（Analytik Jena社製、multi N/C3100）

で測定した。金属成分についてはPTFEフィルターを用い、

ナトリウム（Na）、アルミニウム（Al）、カリウム（K）、

カルシウム（Ca）、スカンジウム（Sc）、チタン（Ti）、バ

ナジウム（V）、クロム（Cr）、マンガン（Mn）、鉄（Fe）、

コバルト（Co）、ニッケル（Ni）、銅（Cu）、亜鉛（Zn）、

ヒ素（As）、セレン（Se）、ルビジウム（Rb）、モリブデン

（Mo）、アンチモン（Sb）、セシウム（Cs）、バリウム（Ba）、

ランタン（La）、セリウム（Ce） 、サマリウム（Sm）、ハ

フニウム（Hf）、タングステン（W）、タンタル（Ta）、ト

リウム（Th）及び鉛（Pb）の29元素をICP/MS法（Agilent

社製7500ce）で分析した。 

なお、本調査及び濃度が上昇した日に関する調査にお

いて、解析に使用したPM2.5濃度（常時監視）の日平均

値は、サンプリング時間に合わせた午前11時から翌日午

前10時までの1時間値の平均値とした。 

2.3 発生源寄与推定解析 

2.3.1 調査地点及び期間 

解析には、真岡市における平成25年度春季から27年度

夏季までの四季調査の結果を使用した。 

2.3.2 調査内容 

発生源寄与率の推定方法は、四季調査における分析結

果の期間平均値を季節毎に算出し、ケミカルマスバラン

ス法（CMB法）を用いて有効分散最小二乗法により計算し

た。ソフトウェアは、花石竜治氏が公開している『CMB8J』
4）5）を使用した。 

四季調査の結果は、採取したPM2.5の特性が地域を代表

しているか検証するため、各成分の濃度とPM2.5濃度(質

量濃度)とが整合しているかをマスクロージャーモデル

(EPAモデル)6）を用いてスクリーニングを行った。その結

果、測定した質量濃度の実測値と以下に示す質量濃度の

推定値（M）が大きく異なる場合は、そのデータを除外し

て発生源寄与解析を行った。 

 

 

 

解析に使用した発生源プロファイルを表1に示す。発生

源は、土壌・道路粉じん、海塩粒子、鉄鋼業由来、重油

燃焼、廃棄物焼却、自動車排出ガス、ブレーキ粉じん及

び植物燃焼由来の合わせて8種類に分類した。この発生源

プロファイルは、東京都微小粒子状物質検討会報告書7)

のデータから引用したものである。ただし、東京都のプ

ロファイルから臭素（Br）を除き、濃度の単位をmg/kgに

変換する等、一部改変を施した上で使用した。 

なお、今回の発生源寄与解析ではNa、K及びCaは水溶性

イオン成分分析結果によるものを用いた。また、主に二

次生成粒子を構成するSO4
2-、NO3

-、Cl-、NH4
+及びOC、並び

に真岡市において春季及び夏季に例外的に濃度が著しく

高いと考えられたVの6成分をCMB法による発生源解析の

対象から除外し、それ以外の物質のフィッティングから

一次発生源の寄与を解析した。 

M = 1.375[SO4
2－] + 1.29[NO3

－] + 2.5[Na+] + 1.4[OC]

 + [EC] + [SOIL] 

[SOIL] = 9.19[Al] + 1.40[Ca] + 1.38[Fe] 

 + 1.67[Ti] 
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表1 発生源プロファイル

土壌・道路粉じん 568 ± 449 193 ± 118 335 ± 153 12500 ± 2660 12700 ± 3390

海塩粒子 78000 ± 16000 551000 ± 27500 304000 ± 15200 11000 ± 1100

鉄鋼 34100 ± 6820 13600 ± 2720 13200 ± 2640

重油燃焼 318000 ± 160000 920 ± 920 10000 ± 5000 850 ± 850

廃棄物焼却 270000 ± 27000 120000 ± 12000 200000 ± 20000

自動車排出ガス 21600 ± 2160 200 ± 20.0 76.4 ± 7.64 197 ± 19.7

ブレーキ粉じん 4900 ± 1520 12500 ± 2500 7600 ± 2500 3500 ± 700

植物燃焼由来 16100 ± 3220 2030 ± 406 25900 ± 5180 6550 ± 1310 63200 ± 12600

土壌・道路粉じん 55200 ± 26400 6050 ± 968 69000 ± 28300 12800 ± 4100 61100 ± 7660

海塩粒子 11700 ± 585

鉄鋼 45100 ± 9020 5000 ± 5000 9990 ± 2000

重油燃焼 850 ± 430 300000 ± 125000 2100 ± 1100

廃棄物焼却 11000 ± 2200 50000 ± 50000 4200 ± 840

自動車排出ガス 1460 ± 146 247000 ± 24700 494000 ± 49400 1570 ± 157

ブレーキ粉じん 31800 ± 6360 79800 ± 30700 153000 ± 76000 19400 ± 3880

植物燃焼由来 415 ± 83.0 12700 ± 2540 415000 ± 82900 97100 ± 19400 370 ± 74.0

土壌・道路粉じん 13.3 ± 3.52 108 ± 34.5 279 ± 155 1060 ± 386 53100 ± 6420

海塩粒子

鉄鋼 1.32 ± 0.00 125 ± 25.0 3160 ± 632 22000 ± 2200 157000 ± 15700

重油燃焼 6380 ± 3190 210 ± 105 120 ± 40.0 4600 ± 2300

廃棄物焼却 27.0 ± 13.5 850 ± 850 330 ± 330 6100 ± 6100

自動車排出ガス 7.25 ± 0.73 11.6 ± 1.16 19.3 ± 1.93 989 ± 98.9

ブレーキ粉じん 4.00 ± 0.80 59.0 ± 11.8 421 ± 84.2 720 ± 144 91200 ± 18200

植物燃焼由来 10.0 ± 2.00 100 ± 20.0

土壌・道路粉じん 1310 ± 796 11.3 ± 4.19 1.43 ± 0.55 13.0 ± 7.42 31.3 ± 10.5
海塩粒子
鉄鋼 51500 ± 10300 103 ± 103 51.1 ± 51.1 90.0 ± 90.0 9.75 ± 9.75
重油燃焼 400 ± 200 23.0 ± 12.0 48.0 ± 48.0 6.90 ± 3.50 40.0 ± 40.0
廃棄物焼却 26000 ± 13000 150 ± 150 952 ± 480 7.70 ± 7.70
自動車排出ガス 624 ± 62.4 3.69 ± 0.37 1.67 ± 0.17 19.6 ± 1.96
ブレーキ粉じん 3260 ± 652 22.0 ± 4.40 3.50 ± 1.75 2130 ± 426 7.00 ± 1.40
植物燃焼由来 100 ± 20.0

Zn As Se Sb La

Ca2+ NH4
+ OC EC Al

Sc V Cr Mn Fe

単位：mg/kg

SO4
2- NO3

- Cl- Na+ K+

 
 

2.4 濃度が上昇した日に関する調査 

2.4.1 調査地点 

真岡市（真岡市役所屋上）及び県内のPM2.5常時監視局 

2.4.2 調査期間 

真岡市においては、平成25年4月から平成28年3月まで

の期間のうち、PM2.5濃度（常時監視)の日平均値が25  

µg/m3以上となった日を抽出して調査を実施した。 

他の常時監視局においては、平成27年3月から平成28年

3月までの期間のうち、1時間値が概ね70 µg/m3を超えた時

間を抽出して調査対象とした。 

2.4.3 調査内容 

各季節や各月ごとの PM2.5 濃度上昇の傾向やその時の

水溶性イオン成分の特徴を把握するために、真岡市役所

屋上で採取したサンプルを用いて、水溶性イオン成分の

濃度を測定した。また、各種大気汚染物質等の関連因子

の濃度は、真岡市役所常時監視局のデータを用い、気象

データのうち気温及び雨量はアメダス真岡観測所の結果

を、湿度、気圧及び日射量は地理的に最も近い宇都宮気

象台の測定データをそれぞれ用いた。 

他の地点については、1時間値が70 µg/m3を超えた時間

帯にPM2.5自動測定機に捕集されたテープ式ろ紙を回収

し、水溶性イオン成分の分析を行った。 

 

3 結果及び考察 

3.1 県内のPM2.5濃度 

栃木県における環境基準達成状況を表 2 に、平成 27

年度の常時監視局 14 局における欠測日を除いた有効日

数、PM2.5濃度(常時監視)の日平均値の年間98%値及び年

平均値を表3に示す。 

平成27年度は、長期基準並びに短期基準ともに全局で

環境基準を達成した。一般局の年平均値は、小山市役所

が14.5 µg/m3で最も高く、日光市今市小学校が5.8 µg/m3

で最も低かった。その他の地点は、県南地域に位置して

いる県安蘇庁舎及び真岡市役所では、それぞれ13.0 µg/m3

及び12.8 µg/m3、県のほぼ中央に位置する雀宮中学校では

12.6µg/m3であった。一方で、比較的北部に位置する那須

塩原市黒磯保健センター及び矢板市役所では、それぞれ

8.6 µg/m3及び9.2 µg/m3とやや低めであった。このように、

表1 発生源寄与解析に使用したプロファイル 
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平成26年度と同様、県南方面に近づくとともに年平均値

が高くなる傾向がみられた。 

平成27年度における日平均値の年間98%値は、真岡市役

所が33.6 µg/m3と最も高く、次いで小山市役所、県安蘇庁

舎と続いていた。最小値は日光市今市小学校の19.7 µg /m3

で、他の地点と比較して5.2～13.9 µg/m3低かった。日平

均値の年間98%値も年平均値と同様に、県南地域で高くな

る傾向がみられた。また、県南那須庁舎では年平均値が

低いにも関わらず、日平均値の年間98%値が高くなること

が観察された。このことは通常は低濃度であるが、他の

地点よりも濃度が上昇する頻度が高いことを示しており、

広域的な濃度上昇要因の他に、局所的な発生源の存在も

考えられた。 

次に、平成27年度の一般局と自排局との濃度差を検討

するため、地理的位置が比較的近い県南地域の足利市久

保田公園（自排局）と県安蘇庁舎（一般局）、県央地域の

平出（自排局）と雀宮中学校（一般局）とをそれぞれ比

較した。年平均値では、足利市久保田公園と県安蘇庁舎

との間には差がみられなかったが、平出と雀宮中学校と

では自排局である平出の濃度がやや高めであった。一方、

日平均値の年間98%値では、県安蘇庁舎よりも足利市久保

田公園の方がやや低く、平出と雀宮中学校では平出の方

がやや高めであった。 

また、足利市久保田公園と県安蘇庁舎及び平出と雀宮

中学校とについて、PM2.5濃度時間値の間には有意差はな

かった(それぞれ、p=0.99及び p=0.059)。平成27年度に

おいても、平成26年度と同様に県南及び県央地域では、

一般局と自排局との間に一定の傾向が見出されず、明確

な差はみられなかった。 

そこでデータ数を増やし、より長いスパンでの傾向を

みるため、平成25年度から27年度までの時間値データを

用いて、一般局と自排局の濃度差を検討した。久保田公

園と安蘇庁舎とでは有意差はなかった(p=0.97)が、平出

と雀宮中とでは、自排局の平出が有意に高かった(p=9.8

×10-5)。長期間のデータを比較することにより濃度差が

明確となり、PM2.5濃度は県南地域では道路沿道よりも他

の要因の影響が大きく、県央地域では道路沿道の影響を

受けていることが示唆された。 

平成25～27年度の年平均値及び日平均値の年間98%値

を表4に示す。年平均値では、日平均値の年間98%値と同

様に、いずれの地点も平成25年度が最も高く、平成27年

度は最も低かった。また、日平均値の年間98%値は平成25

年度が最も高く、県南那須庁舎及び小山市役所を除き、

平成27年度が最も低かった。なお、栃木市役所旧庁舎、

鹿沼市役所、大田原市総合文化会館、那須塩原市黒磯保

健センター及び益子町役場の5局は、平成26年度の測定時

間が6,000時間未満であることから、年度間の比較は行わ

なかった。 

平成25～27年度のPM2.5濃度(常時監視)の月平均値の

経月変化を図2に示す。濃度経月変化は、県内各測定地点

のいずれにおいても類似していたが、特に、平成26及び

27年度における各測定地点間の動向は類似していた。ま

た7月に高く、9月及び12月に低濃度となる傾向がみられ

たが、平成25年度は特に8月の濃度が他の年度よりも高く、

環境基準達成率に影響した可能性が考えられた。平成27

年度は5月及び10月の濃度も高かった。 

 

 

表2 栃木県における環境基準達成状況

一般局 自排局 一般局 自排局

H24 6/7 1/1 5/7 0/1

H25 7/8 1/2 3/8 0/2

H26 7/7 2/2 6/7 2/2

H27 12/12 2/2 12/12 2/2

（達成局数／ 全測定局数）

長期基準 短期基準

表4. 平成25～27年度のPM2.5年平均値及び日平均値の年間98%値

濃度
(μg/m3)

一般局 自排局

県安蘇庁舎 県南那須庁舎 小山市役所 真岡市役所 今市小学校 矢板市役所 雀宮中学校
栃木市役所

旧庁舎
鹿沼市役所

大田原市総合
文化会館

那須塩原市
黒磯保健センター

益子町役場
足利市

久保田公園
平出

年平均値

H25 14.9 12.2 16.2 14.9 6.4 12.0 13.7 - - - - - 15.0 15.2

H26 14.0 11.1 14.8 13.6 6.1 11.9 13.3 11.8 9.5 10.5 8.2 11.1 14.0 14.5

H27 13.0 9.9 14.5 12.8 5.8 9.2 12.6 11.0 10.4 10.8 8.6 10.3 13.0 13.6

日平均値の
年間98%値

H25 39.7 36.4 45.3 39.7 24.8 34.4 34.6 - - - - - 44.0 35.5

H26 33.6 29.6 32.2 35.7 21.4 31.1 33.5 26.8 22.4 25.6 23.2 25.2 32.4 33.0

H27 32.8 30.2 33.2 33.6 19.7 25.6 29.5 30.7 26.4 28.2 24.9 26.3 31.6 31.5

表2 栃木県のおける環境基準達成状況 

 

表4 平成25～27年度のPM2.5濃度(常時監視)年平均値及び日平均値の年間98%値 

表3. 平成27年度の常時監視局の有効日数、PM2.5質量濃度年平均値及び日平均値の年間98%値

濃度(μg/m
3
)

一般局 自排局

県安蘇庁舎 県南那須庁舎 小山市役所 真岡市役所 今市小学校 矢板市役所 雀宮中学校
栃木市役所

旧庁舎
鹿沼市役所

大田原市総合文化
会館

那須塩原市
黒磯保健センター

益子町役場
足利市

久保田公園
平出

有効日数
（日）

358 360 359 361 361 359 364 360 361 361 361 361 358 357 

年平均値 13.0 9.9 14.5 12.8 5.8 9.2 12.6 11.0 10.4 10.8 8.6 10.3 13.0 13.6 

日平均値の
年間98%値

32.8 30.2 33.2 33.6 19.7 25.6 29.5 30.7 26.4 28.2 24.9 26.3 31.6 31.5 

表3 平成27年度の常時監視測定局の有効日数、PM2.5濃度(常時監視)年平均値及び日平均値の年間98%値 
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図2. 平成25～27年度のPM2.5濃度(常時監視)の月平均値の経月変化 

 

3.2 四季調査 

3.2.1 質量濃度及び気象状況 

平成27年度の真岡市におけるPM2.5濃度及び各種気象

状況を表5に示す。PM2.5濃度の質量濃度及び常時監視

の平均値は、春季が17.6 及び16.7µg/m3で有意差はなか

ったが（p=0.19）、夏季が20.2 µg/m3及び23.9 µg/m3と

有意差が認められ（p=1.6×10-8）、夏季には、PM2.5中の

揮発しやすい成分の存在が示唆された。 

調査期間中の気象状況に関しては、平均気温が春季及

び夏季でそれぞれ19.0℃及び28.2℃、降水量がそれぞれ

75.0mm及び23.5mm、並びに日射量が20.8MJ/m2及び21.1 

MJ/m2であった。特に、夏季は気温が高めであり、日照が

多い天候であった。 

3.2.2 成分組成の概要 

平成27年度の各季節のPM2.5濃度(質量濃度)と各種成

分の組成について、平成25及び26年度の結果と併せて

図3に、また平成25年度春季から平成27年度夏季まで

の各主成分組成比を表6に示す。炭素成分については、

質量濃度との関係をより正確にするために、OC濃度に有

機粒子への換算係数（1.4）6）を乗じたものとEC濃度と

の和とした。また、平成26年度の夏季においては、花火

大会があった7月26日を除く13日間の平均とした。 

平成27年度は、これまでと同様に春季及び夏季におい

て水溶性イオン成分が最も多く、次いで炭素成分の順で

あった。平成27年度春季では水溶性イオン成分の組成比

は43.3 %であり、平成25及び平成26年度よりも小さか

った。しかし、平成25～27年度を通じて、各季節とも水

溶性イオン成分と炭素成分とで73～98％を占めていた。

なお、秋季は炭素成分が、その他の季節はイオン成分の

割合が最も高かった。また、金属成分の割合はいずれの

季節も1～2％と少なかった。 

3.2.3水溶性イオン成分 

平成25～27年度におけるPM2.5中の水溶性イオン成分

の構成比及びPM2.5濃度(質量濃度)を図4に示す。 

水溶性イオン成分は37～59％であり、秋季に顕著に低

下する傾向がみられた。また、水溶性イオン成分のうち

二次無機粒子であるSO4
2-、NO3

-、Cl-及びNH4
+は、いずれ

の季節も水溶性イオン成分全体の概ね95％を占めてい

た。二次無機粒子に注目すると、NH4
+は大きな季節変動

はみられなかったが、SO4
2-は夏季において顕著に濃度が

高く、冬季に低かった。SO4
2-が主に光化学反応により生

成し、気温が高く反応が活発な夏季に濃度が上昇したと

考えられた。また、Cl-及びNO3
-は、SO4

2-と異なり夏季に

濃度が低く、冬季の濃度が高かった。NO3
-は、SO4

2-と同様

に光化学反応により生成するが、PM2.5として捕集され

た硝酸塩のうち、大部分を占めるNH4NO3は昇華性があり、

温度上昇によりNH3とHNO3に解離、ガス化するため8）夏

季に濃度が低下すると考えられた。Cl-は、粒子化した

NaClにガス化したHNO3が作用して、粒子からHClとして

Cl-が消失するクロリンロス9）により濃度が低下したと考

えられた。二次生成粒子中では、気温の高い環境では

(NH4)2SO4が、気温の低い環境ではNH4NO3が支配的である

と考えられた。 

3.2.4炭素成分 

平成25～27年度におけるPM2.5中の炭素成分の構成比

及びPM2.5濃度(質量濃度)を図5に示す。なお、OCはWSOC

表5 平成27 年度の真岡市における 

PM2.5 濃度と各種気象状況 

 

平均 SD 平均 SD

PM2.5濃度(質量濃度)

（µg/m3）
PM2.5濃度(常時監視)

（µg/m3）

気温

（℃）

湿度

（%）

降水量

（mm）

気圧

（hPa）

日射量

（MJ/m2）

6.9 23.9 ± 9.8

4.0

993.0 ± 4.9 993.7 ± 1.5

20.8 ± 5.5 21.1 ±

58.8 ± 15.9 71.7 ± 7.7

75.0 23.5 ±

1.3

春季 夏季

17.6 ± 7.1 20.2 ± 9.1

19.0 ± 1.8 28.2 ±

16.7 ±
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と非水溶性有機炭素（以下、「WIOC」という。）の和であ

るため、WSOCとWIOCに分けて表示した。また、OC濃度

の測定値がWSOCよりも低かった場合は、OCの値を用い

て検討した。 

平成25及び26年度共に秋季の炭素成分比率が高くな

っていた。個別の成分でみると、ECは炭化水素が高温で

不完全燃焼する際などに生成し、ボイラーや自動車の化

石燃料の燃焼によって排出されるため、暖房等に使用す

る化石燃料が増加する冬季に多くなることが予想された

が、むしろ秋季にやや増加する傾向がみられた。その原

因については今後明らかにしたい。また、OCはいずれの

期間もWSOCが多くを占めていたが、平成25年度の夏季

及び平成26年度の秋季にWIOCの増加がみられた。WSOC

は主に光化学反応によって生成すると考えられているが、

平成25年度においては夏季におけるWSOCが少なく、調

査期間内の日射量が平成26及び27年度よりも大幅に少

なかったこと等の影響が考えられた。1）2）10) 

3.2.5金属成分 

3.2.5.1 概要 

平成25～27年度に実施した金属成分の分析結果のう

ち、主成分については図6(A)～(C)に、微量成分につい

ては図7(A)～(C)にそれぞれ示す。 

いずれの年度においても、Na、Al、K、Ca、Fe及びZn

等の濃度が高く、次いでV、Ni、Pb、Ti、Mn、Cu、Mo及 

びBa等も比較的高かった。また、季節による濃度変動の

傾向については、概ね春季にNa濃度が高めで、夏季に

Al及びCaが低めであることを除いて、年度により異な

っていた。また、W濃度が冬季にやや上昇する傾向も見

受けられた。 

3.2.5.2 花火との関連 

花火による影響について検討するため、平成27年夏季

平均と花火開催日の金属成分濃度を図8に示す。平成26

年7月26日は真岡市において花火大会が開催され、金属

成分の濃度に特徴ある所見がみられた。特に、Kの濃度

が顕著に高く観察された。花火に用いられる火薬は、酸

化剤として使用される硝石（KNO3）や過塩素酸カリウム

（KClO4）が多く使用されており11）、その影響が考えられ

た。さらに、花火の発色剤に用いられているCu及びBa

濃度も上昇していた。他の金属では、Na、Al、Fe等も高

めの濃度であったが、Na及びFeは花火大会が開催され

ていない日にも同程度の濃度となる場合があった。 

また、水溶性イオン成分においても、K＋及びSO4
2-の濃

度が高かったことから、SO4
2-についても火薬に用いられ

る硫黄分による影響が考えられた。なお、平成27年度に

おいては、7月25日に真岡市で花火大会が開催されたが、

この時にはPM2.5濃度に大きな濃度上昇はみられず、成

分組成についても大きな変化がみられなかったことから、

風向等の気象条件が影響しているものと考えられた。 

ところが、平成27年8月１日に採取した試料では、図

8に示したとおり、K、Cu及びBaが調査期間平均濃度の

約5～6倍程度濃度が上昇しており、平成26年7月26 

 

  

図4. 平成25～27年度におけるPM2.5中の水溶性イオン

成分の構成比及びPM2.5濃度(質量濃度) 

図5. 平成25～27年度におけるPM2.5中の炭素成分の

構成比及びPM2.5濃度(質量濃度) 

 

図3. 平成25～27年度の四季調査における 

PM2.5濃度(質量濃度)と各種成分の組成 

表5. 平成25～27年度の四季調査におけるPM2.5各主成分の組成比
H25 H26 H27

春 夏 秋 冬 春 夏 秋 冬 春 夏
水溶性イオン成分 53.4 48.9 36.7 46.4 58.8 51.4 39.4 55.6 43.3 50.8
炭素成分 27.9 27.5 37.5 34.4 39.0 37.6 50.8 34.8 29.2 34.0
金属成分 1.1 0.7 0.9 1.7 1.4 1.3 1.1 1.0 2.1 0.8
その他 17.6 23.0 24.9 17.4 0.9 9.7 8.8 8.6 25.3 14.4

合計 100.0 100.0 100.0 100.0 100.0 100.0 100.0 100.0 100.0 100.0 

表6 平成25～27年度の四季調査におけるPM2.5中の各成分の組成比 
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図6(A).平成25年度の金属主成分 (B).平成26度の金属主成分 (C).平成27度の金属主成分 

 

図7(A). 平成25年度の金属微量成分 

 

図7(B). 平成26年度の金属微量成分 

 

図7(C). 平成27年度の金属微量成分 

 

日の場合と同様に、花火の影響が示唆された。当該日は

近隣の芳賀町で花火大会が開催されていたが、花火大会

開催時は真岡市での風向が南南西、1.2m/sであり風上で

あることから、直接的に関連しているかは明確にはわか

らなかった。 

3.2.5.2 バナジウム/マンガン比 

石油燃焼起源の指標としてVが用いられているが、鉄

鋼工業や土壌等の発生源にも普遍的に含まれているMn

との濃度比(V/Mn)は、発生源の推定に有用であると考え

られている12）。平成25～27年度の各季節におけるV/Mn

比を表7に示す。地殻中のV/Mn比は0.1613）であり、微

小粒子（＜2.1 µｍ）では0.21～0.28、全粒径（＜11 µ

ｍ）では0.17～0.1814）15）と報告されている。平成25及

び26年度の秋季と冬季は、溝畑ら14）及びFurutaら15）

の報告値と一致していた。また、いずれの年度も春季及

び夏季はV/Mn比が大きく上昇していることから、石油燃

焼の寄与が強くなっていることが考えられた。冬季では

なく、春季及び夏季にV/Mn比の増加がみられたことから、

サンプリング地点近傍において空調用のボイラー等化石

燃料を使用する機器がある可能性も考えられた。 

3.3 発生源寄与推定解析 

平成 25～27 年度における発生源寄与推定解析の結果

を図9に示す。図中のSO4
2-、NO3

-及びNH4
+は、分析の結果

からCMB法により一次粒子として割り当てられた濃度を

差し引いた値に基づき、OCについては、同様に分析結果

から一次粒子として割り当てられた濃度を差し引いた値 
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に、有機粒子への換算係数（1.4）を掛けた値 16）に基づ

き算出した。 

平成25～27年度の真岡市では、いずれの季節も二次生

成粒子（[SO4
2-] + [NO3

-] + [NH4
+] + [OC]）の寄与が最も

大きく、その値は59～72％であった。次いで自動車排出

ガスの寄与が12～24％と大きかった。自動車排出ガスは、

平成25及び26年度のいずれも秋季における寄与が他の

季節よりも大きく、秋季に炭素成分の割合が上昇するの

は自動車排気ガス由来であることが示唆された。 

その他の発生源については、土壌の寄与が平成25～27

年度の春季及び平成25年度の冬季が大きかった。なお、

海塩及びバイオマス燃焼についてはいずれの季節でも寄

与は認められなかった。 

3.4 濃度が上昇した日に関する調査 

3.4.1 日平均値25 µg/m3以上の日に関する調査 

3.4.1.1日平均値25 µg/m3以上の日数の変化 

平成24～27年度の4年間で、真岡市において日平均値

が25 µg/m3以上となった日数を表8に示す。その日数は

平成25年度が最も多く、平成27年度が最も少なかった。

月別でみると、いずれの年度もややばらつきがあるもの

の、6 月、7 月、12 月及び 3 月の頻度が高めであり、9

月は頻度が低い傾向がみられた。 

なお、データ数を増やすために平成24年度のデータも

追加して解析した。 

3.4.1.2  PM2.5と気象条件との関係 

真岡市におけるPM2.5の日平均値と気象条件（温度・

湿度）との関係を図10(A),(B)に示す。 

平均気温が概ね15℃以上となる日においては、気温の

上昇とともにPM2.5濃度(常時監視)が上昇する傾向がみ

られ、特に春季及び夏季に顕著であった。湿度について

は、低湿度領域で湿度の上昇とともにPM2.5濃度の上昇

がみられた。これは粒子中に含まれる(NH4)2SO4や NH4NO3
などのアンモニウム塩が潮解性を有し、粒子が成長する

ためと考えられた。 

一方で、湿度がある閾値を超えると、PM2.5 濃度は急

激な減少を示した。その理由として、潮解による粒子成

長の結果、粒径の膨張や液滴化したためにエアサンプラ

ーのバーチャルインパクタによって除外されSPM側で捕

集されたことが考えられた。またその閾値は、相対湿度

がそれぞれ夏季では80%、冬季では65%ほどであり、それ

ぞれ支配的であると考えられるアンモニウム塩の潮解点
17)に近い値であることからも粒子成長の影響であること

が示唆された。 

 

 

H24 H25 H26 H27 平均
（日) （日) （日) （日) （日)

4月 2 4 1 2 2.3
5月 3 2 5 2 3.0
6月 0 5 6 4 3.8
7月 6 8 7 4 6.3
8月 0 9 0 4 3.3
9月 0 1 0 0 0.3
10月 2 1 5 3 2.8
11月 1 5 3 0 2.3
12月 6 5 3 5 4.8
1月 3 3 1 0 1.8
2月 3 5 1 2 2.8
3月 9 4 4 0 4.3

年計 35 52 36 26

 
図8. 平成27年夏季平均と花火開催日の金属成分濃度 

図9. 発生源寄与推定解析 

 

表8 平成24～27年度の日平均濃度が25µg/m3以上の日数

 

表6. 平成25～２７年度におけるV/Mn比

V(ng/m3) Mn(ng/m3) V/Mn

H25

春 2.70 3.55 0.76

夏 1.98 1.79 1.11

秋 0.84 4.16 0.20

冬 0.85 5.72 0.15

H26

春 1.48 2.58 0.57

夏 3.24 2.86 1.13

秋 1.19 4.96 0.24

冬 0.74 3.54 0.21

H27
春 3.02 5.92 0.51

夏 4.61 3.66 1.26
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図10(A). 気温とPM2.5濃度(常時監視) 

 

(B). 湿度とPM2.5濃度(常時監視) 

3.4.1.3  水溶性イオン成分との関係 

平均気温と NO3
-モル濃度に対する SO4

2-モル濃度比(以

下、「SO4
2-/NO3

-値」)との関係を図11に示す。 

また、大気環境中における H2SO4と HNO3の生成機構を

以下に示す18）。 

 

   SO2 + OH
∙ → HOSO2

∙ 

HOSO2
∙ + O2 → SO3 + HO2

∙ 

SO3 + H2O → H2SO4・・・① 

 

NO2 + OH
∙ → HNO3・・・② 

(ラジカル消失) 

NO2 + O3 → NO3 + O2 

NO2 + NO3 → N2O5 

N2O5 + H2O → HNO3・・・③ 

 

H2SO4及びHNO3は、日中に式①及び②のとおり、オゾン

の光分解等によって生じる OH∙(ヒドロキシルラジカル)

が関与する反応により生じ、さらにHNO3は夜間において

も式③による生成過程が考えられている。 

従って、光化学反応が活発な日は、H2SO4及びHNO3のい

ずれもが生成すると考えられる。しかしながら、大気中

におけるNH4NO3は NH3と HNO3との解離平衡にありガス化

する 8)。この平衡は気温が高くなるほど解離方向に傾く

ため、成分分析結果のとおりPM2.5の中では硝酸塩の量

が減少していると考えられる。一方、粒子中の硫酸塩の

うち大部分を占める(NH4)2SO4は昇華性がないため、気温

が高い日は日射量も多く、光化学反応が進みやすい環境

となり、SO4
2-/NO3

-値が大きかったと考えられる。 

ここで、図11からSO4
2-/NO3

-値は平均気温20℃におい

て大きな変化がみられたため、その付近の気温が PM2.5

の生成過程に関与することが示唆された。そこで、PM2.5

濃度(常時監視)の日平均値が 25 µg/m3以上の日の中で、

最低気温20℃以上の日と、最高気温10℃未満の日におい

て、PM2.5濃度と他の条件との関係を検討した。 

まず、それぞれの気温範囲におけるPM2.5濃度(常時監

視)とオキシダント(以下、「Ox」という。)濃度と日射量

との関係を図 12(A),(B)に示す。なお解析の過程で、Ox

濃度が0.07ppm以下の時間帯を抽出した場合に、日射量

とPM2.5濃度に依存関係が見いだされたことから、図12

（A）では、Ox濃度の上限を0.07ppmに設定した。また、

光化学反応に要する時間を考慮して、ある時刻における

日射量とその2時間後のPM2.5及びOxの濃度について検

討した。 

図12(A)から、気温20℃以上の日では、Ox濃度が概ね

0.07 ppmを超えない場合、グラフ右下の領域を除き日射

量に対するPM2.5とOxの濃度の分布が類似していた。次

に、グラフ右下の領域、すなわち日射量が比較的多いに

もかかわらず PM2.5 濃度が比較的低い場合について、

PM2.5 の原料物質と想定される非メタン炭化水素（以下

「NMHC」という。）及び窒素酸化物（以下「NOx」という。）

の各濃度1時間値を詳細に観察した。その結果、その条

件に合致する時間は、平成25～27年度に20時間あり、

各時間のPM2.5濃度（常時監視）及びその2時間前の日

射量は、それぞれ17～35µg/m3及び2.13～3.43MJ/m2であ

った。それに対応する時間のNMHC濃度及びNOx濃度は、

それぞれ0.02～ 0.10ppmC及び0.002～0.009ppmであっ

た。右上の領域と比較すると、NMHC及びNOxのいずれの

濃度についてもばらつきが大きかったが、それらの濃度

はPM2.5の濃度にほとんど影響していなかった。 

一方で、図12(B)のとおり、気温10℃未満の日では日

射量の増加とともにOx濃度は上昇し、逆にPM2.5濃度は

減少していた。以上から、気温が高い日では、Ox が

0,07ppm 程度までの範囲においてPM2.5 濃度と光化学反

応が密に関係し、気温の低い日ではPM2.5濃度とOx濃度

とが拮抗することが示唆された。 

 

図11. 平均気温とSO4
2-/NO3

-値との関係 
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栃木市 鹿沼市 

図14. 栃木市と鹿沼市のPM2.5質量濃度と水溶性イオン成

分の経時変化(カチオン;上、アニオン;下) 

 

粒子の乾性沈着は、沈着面近傍の層において、ブラウ

ン運動による物理的衝突が支配的であり、成分間に差異

は生じにくいと考えられる。しかしながら、ガス状のHNO3
の沈着速度は粒子や SO2に比べ大きく、沈着面近傍にお

いてNH4NO3への平衡移動が生じてガス化が促進され、見

かけ上沈着速度が速くなると考えられた。 

以上から、生成したNO3
-の沈着速度はSO4

2-に比べて速

く、また山間部では山の斜面や樹木への乾性沈着の寄与

が大きくなり、平地よりも速いと考えられた。そのため

発生源との単純な距離によらず、平野部では NO3
-濃度が

高く、山間部では低かったものと推察される。 

 

4 まとめ 

平成27年度のPM2.5濃度(常時監視)の年平均値は、小

山市役所で最高値14.5 µg/m3、日光市今市小学校で最低

値 5.8 µg/m3であり、環境基準を超過した地点はなかっ

た。平成26年度と同様に、県南地域ほど濃度が高くなる

傾向が見られた。 

四季調査における分析結果から、水溶性イオン成分の

二次無機粒子である SO4
2-、NO3

-、Cl-及び NH4
+がいずれの

期間も水溶性イオン成分全体の95％を占めていた。NH4
+.

の割合は季節変動がみられなかったが、SO4
2-は夏季に、

NO3
-は冬季にその割合が増加した。以上から、夏季では

(NH4)2SO4が、冬季では NH4NO3が支配的であることが示唆

された。夏季で Cl-と NH4NO3濃度が低い理由としては、

NH4NO3 の解離平衡によるガス化及びクロリンロスの影響

が考えられた。 

平成 25～27 年度の真岡市役所における発生源寄与率

は、季節を問わず二次生成粒子の寄与が最も大きく、次 

いで自動車排出ガスからの寄与が大きかった。 

PM2.5 濃度(常時監視)と気象条件との関係をみると、

平均気温15℃以上で気温の上昇と共にPM2.5濃度が上昇

していた。平均気温と水溶性イオン成分の関係をみると、

SO4
2-/NO3

-が平均気温20℃以上で変化がみられた。最低気

温20℃以上だった日と、最高気温10℃未満だった日につ

いて抽出し解析したところ、20℃以上の日は光化学反応

の影響が大きいことが考えられた。10℃未満の日では日

射量の増加に伴うPM2.5 濃度の減少を観測し、PM2.5 の

生成が光反応に依存しない可能性が示唆された。 

 

図15.NO3
-成分の割合と発生源からの距離との関係 

 

図16. ヨシ焼きの発生源と常時監視局の設置位置 
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平成27年3月22日における渡良瀬遊水池でのヨシ焼

きの例では、地点によってNO3
-の割合が大きく異なった。

NO3
-の割合が高かった地点は主に開けた地点であり、概

ね直線上に分布していた。これは山間部と平野部での

NO3
-の乾性沈着速度の差の影響と推察された。 
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