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要 旨 

県内の PM2.5 の大気汚染状況と汚染要因の把握を目的として，2013～2016 年

度の県内 7 地点（水道町，神水，城南，宇土，荒尾，益城，天明）及び遠隔地

である長崎県の五島，対馬（以下，「離島」という。）２地点における PM2.5成

分調査結果を用いた解析を行った。 

PMF 法を用いて PM2.5 の発生源の推定を行った結果，県内では「2 次生成硫

酸塩」や自動車と 2 次生成有機炭素の影響を主に示す「炭素性エアロゾル」の

2 つの因子の影響が大きく，いずれの地点においても両因子の合計で 60～80％

の寄与率を示していた。また，離島との比較から，「2 次生成硫酸塩」は主に越

境汚染に由来し，「炭素性エアロゾル」は主に地域汚染に由来していることが

示唆された。この傾向は経年的にも変わらず，県内は越境汚染に加えて，自動

車等による地域汚染の影響を受けていることが明らかとなった。 

キーワード：微小粒子状物質（PM2.5），PMF 法，越境移流，地域汚染 

はじめに 

2009 年 9 月に微小粒子状物質（以下，「PM2.5」と

いう。）の大気環境基準が設定されたことを契機に，

熊本県では，2012 年度より PM2.5 濃度の自動測定を開

始した。また，PM2.5の汚染要因を明らかにし，削減対

策に生かすことを目的とした PM2.5 成分濃度調査が全

国的に実施されており，熊本県でも 2013 年度より調査

を開始した。 

山本ら（2018）１）は，2014～2016 年度における県内

の大気汚染常時監視測定局で観測された PM2.5 質量濃

度を解析し，県内の PM2.5 質量濃度は経年的に減少傾

向にあることを報告している。この減少は全国的な傾

向であり，中国において大気汚染対策が進んでいるこ

とを反映していると考えられている 12）。 

豊永ら（2014）13）は 2014 年度までの熊本県内 5 地

点と長崎県の離島 2 地点の PM2.5 成分濃度を比較し，

越境汚染と地域汚染が複合的に影響していたことを報

告している。また，豊永ら（2017）4）は Positive Matrix 

Factorization (PMF) 法を用いた発生源解析により，熊

本県内の主要な地域内発生源として道路交通の影響を

指摘している。さらに，PM2.5濃度の経年的な変動が主

に越境汚染の影響で生じている可能性にも言及してお

り，今後の経年変化を注視する必要性についても指摘

している。4） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1 調査地点 

*1 現阿蘇地域振興局保健福祉環境部  *2 現（公財）熊本県環境整備事業団 

*3 現環境生活部環境保全課 
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 本研究では，2013～2016 年度の PM2.5 成分測定結果に

PMF 法を適用し，熊本県内における PM2.5 の主要発生

源を明らかにすることを試みた。特に，これまでに十

分な検討が行われていない発生源寄与の経年変化につ

いても解析を試みた。 

 

調査方法 

１ 調査地点及び調査項目 

図 1 に調査地点の位置関係，表 1 に調査地点，期間，

分析項目の概要をそれぞれ示した。解析対象は，熊本

県内の 7 地点（宇土運動公園局，益城町役場局，荒尾

運動公園局，神水本町自排局，水道町自排局，城南町

局，天明局；以下それぞれ「宇土」，「益城」，「荒尾」，

「神水」，「水道町」，「城南」，「天明」という。）に加え

て，越境移流と地域汚染の影響を比較するために，長

崎県の離島 2 地点（国設五島酸性雨測定局，国設対馬

酸性雨測定局；以下それぞれ「五島」，「対馬」という）

とした。 

 

２ 解析方法 

解析には，成分データをもとに発生源寄与をする手 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

法として広く用いられている PMF（Positive Matrix 

Factorization）法を使用した 15）。PMF 解析に使用した

宇土，益城，荒尾，水道町，神水，天明，城南，対馬，

五島の 9 地点の成分データのうち，宇土，対馬，五島

については，2013～2016 年度，神水は 2014～2015 年

度，益城は 2013～2014 年度，水道町は 2014 年度～2016

年度，荒尾，城南は 2015 年度～2016 年度，天明は 2014

年度のデータを使用し 2），これらを一つのデータセッ

ト（N＝1,253）として解析を行った。なお，PM2.5質量

濃度が欠測だった日やイオン成分等が欠測だった日は

原則として解析対象から除外し，年度ごとに全ての調

査地点で調査が行われていた共通の期間を「同一期間」

と定義した（表 1）。 

 

３－１ 解析条件 

解析には米国環境保護庁の EPA-PMF5.03）を使用し

た。解析条件は豊永ら 4）に従い次の手順で検討を行っ

た。宇土，益城，荒尾，水道町，神水，天明，城南，

対馬，五島の全地点で測定を行っている PM2.5 成分に

ついて，検出下限値未満の値は下限値の 1/2 を，欠測

値については中央値を代入した。検出下限値は地点ご

表 1 調査地点，期間，分析項目の概要 
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と，季節ごとに異なっているが，ここでは成分ごとに

検出下限値の最大値を使用した。また，誤差は一律 15%

とした。 

各成分の重みづけ（Strong，Weak，Bad）について

は，マニュアルや既往研究で多く用いられている S/N

比と検出下限値未満の割合に基づき，調整を行った 14）。

S/N比については，原則として 1<S/Nの成分は Strong ，

0.5≦S/N<1 の成分は Weak ，S/N<0.5 の成分は Bad と

した。 

有効データ数（下限値未満等を除いたデータ数）が

1 地点でも全体調査期間の 30%以下の場合は Bad に設

定したが，Ca2+，Cl-，Ni，Sb は指標性を重視して，

Weak に設定した。また，イオンと無機元素で重複する

成分については，イオンを解析対象とし，無機元素は

Bad に設定した。 

さらにデータの再現性を予測値と実測値の R2 値よ

り判断し，再現性の悪い成分（R2＜0.5）については重

みづけを Weak にした。加えて，K+は 2013 年度冬季の

高濃度イベント時の高値により，また Pb は宇土のみ

での高値により，Strong に設定するとモデル全体の当

てはまりが悪くなると判断されたため，Weak に設定し

た。 

最終的に解析を行った重みづけ条件を以下に示す

（Bad は省略）。 

Strong：NO3-，SO4
2-，Na+，NH4+，Mg2+，Al，V，Mn，

Fe，As，Ba，OC（有機炭素），EC（元素状炭素） 

Weak：PM2.5（Total Variable），Cl-，K+，Ca2+，Ni，Zn，

Se，Sb， Pb 

 

３－２ 因子数 

因子数の検討は主に Q 値を用いて行った。Q 値の変

化から，最適な因子数は 4～8 の範囲に存在すると推測

されたが，因子数 4 では Qrobust，Qtrue の相対標準偏

差（RSD%）が大きく適さないと考えられ，因子数 5

～6 では，2 次生成硫酸塩因子と石油燃焼因子が分離で

きず，因子数 8 では合理的な解釈が難しい因子が分離

されたため，最終的には因子数 7 を選択した。 

 

結果及び考察 

１ PM2.5成分濃度 

図 2 に，調査地点ごとの同一期間における各成分の

平均濃度を示した。なお，表 1 に示すとおり，各年度

で調査を実施している地点が異なっていることには注

意が必要である。PM2.5 質量濃度と測定した PM2.5 成分

濃度の合計値の差は不明分として示している。なお，

無機元素については，イオンと重複している成分（Na，

Ca，K）を除外し，全地点で測定している Al，Sc，V，

Cr，Mn，Fe，Co，Ni，Cu，Zn，As，Se，Mo，Sb，

Ba，Pb の値を用いた。いずれの地点でも PM2.5質量濃

度へ占める割合が大きい成分は NO3-，SO4
2-， NH4

+，

OC，EC であった。濃度については，SO4
2-が全調査地

点でほぼ同程度であることに対して，NO3-，OC，EC

は県内 7 地点の方が離島より高い傾向が見られた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

２ 因子の解釈 

PMF法により得られた因子プロファイルを図 3に示

した。各因子（F1~F7）の指標成分と解釈は次の通り

である。なお，図 3 中の「濃度」とは，各因子におけ

る個々の成分を質量濃度で表示したもので，「配分」と

は，個々の成分が各因子で説明される割合であり，す

べての因子の合計は 100%となる。 

F1：海塩（クロリンロス）（Na+，Mg2+） 

Na+， Mg2+などの海水に多く含まれる成分の相対比

が大きいが，Cl-の相対比が小さく Cl-/ Na+＝0.08（当

量比）と低いことから，クロリンロスした海塩由来の

影響を示す因子と解釈した。8,9）。 

F2:石炭燃焼＋バイオマス燃焼（As，Pb，K+） 

 As，Se，Pb は石炭燃焼の指標，K+はバイオマス燃

焼の指標とされている。この因子ではこれらの成分の

相対比が高いことから，石炭燃焼とバイオマス燃焼由

来の影響を示す因子と解釈した。 

F3：2 次生成硝酸塩+塩化物（NO3-，Cl-） 

NO3-と Cl-の相対比が大きい因子であり，両成分に

共通する半揮発性という性質の影響を示す因子と考え

られ，必ずしも単一の発生源と対応するものではない

因子と考えられる。 

F4：石油燃焼（V，Ni） 

 V，Ni は石油や重油燃焼の指標となる成分であり，

船舶や工場における石油燃焼の影響を示す因子と解釈

した。また，Ni/V 比（重量比）が 0.32 と船舶由来の

排出の値に近いことから，離島付近を航行する船舶の

影響が強い因子と推測される 5,7）。 

図 2  同一期間における各成分の平均濃度 
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F5：土壌（Al，Fe，Ca2+，Mn） 

 Al，Fe，Ca2+，Mn はいずれも土壌の指標成分であり，

これらの相対比が高いことから土壌粒子の寄与を示す

因子と解釈した。 

F6：2 次生成硫酸塩（ SO4
2-，NH4+） 

越境移流の指標となる SO4
2-の相対比が高いことか

ら，主に越境移流によってもたらされた燃焼由来の粒

子の影響を示す因子と解釈した。 

F7：炭素性エアロゾル（EC，OC，Sb，Ba） 

 自動車排ガスの指標成分とされる EC，道路粉塵や

ブレーキダストの指標とされる Sb，Ba の相対比が高

いことから，自動車などの交通活動の影響を示す因子

と考えられる。これは３－３で述べるように因子寄与

濃度が自排局＞一般局＞離島となる傾向からも支持さ

れる。さらに，この因子の OC/EC 比（重量比）は 2.7

であり，自動車排ガスの直接的影響を受けた場合の値

（一般的に 1 程度あるいは 1＞）よりもかなり高めの 

値と言える 5,10）。これは，この因子に自動車からの 1

次排出の影響だけではなく 2 次生成由来の有機物の影

響が含まれているためである 11）。以上の検討から，こ

の因子を炭素成分の影響を主に示す因子とし解釈した。 

 

３ 因子寄与の地点間比較 

図 4に 2013～2016年度における同一期間平均の各地

点の因子寄与濃度を示した。なお，繰り返しになるが，

表 1 に示すとおり，各年度で調査を実施している地点

が異なっていることには注意が必要である。対馬と五

島では 2 次生成硫酸塩因子の寄与率が最も大きいが，

県内では 2 次生成硫酸塩因子に加えて炭素性エアロゾ

ル因子の寄与率も高く，さらに炭素性エアロゾル因子

については，自排局が一般局よりも高い傾向が見られ

た。これらの 2 因子で県内 5 地点の因子寄与割合の 60

～80%程度を占めており，主要な汚染要因であると推定

された。また，2 次生成硝酸塩+塩化物因子についても

県内の寄与割合は 8～14%程度とそこまで大きくない

ものの，県内＞離島となる傾向が明確であり，PM2.5

質量濃度が県内＞離島となる要因の一つと考えられた。 

 抽出された 7 因子のうち，2 次生成硫酸塩因子と炭

素性エアロゾル因子は，過去の研究結果 11）なども踏

まえると，前者は主に越境汚染，後者は主に地域汚染

の影響と推測された。 

 

 

 

 

 

図 3 PMF 解析により推定したプロファイル 
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４ 因子寄与濃度の経年変化 

年度による汚染状況の違いを把握するため，2013～ 

2016 年度のデータが存在する宇土，対馬，五島の 3 地

点について，各 PMF 因子寄与濃度の比較を行った。な

お，2013 年度については夏季～冬季の 3 季節のデータ

となっている（表 1）。図 5 に 2013～2016 年度の同一

期間平均の各地点における因子寄与濃度を示した。各

年度の PM2.5質量濃度を見ると，2013 年度は相対的に

高濃度の期間のデータと考えられる。各地点の因子寄

与割合についてみると，2014～2016 年度については，

寄与割合の違いは小さかったが，これら 3 年度と 2013

年度を比較すると，2013 年度の 2 次生成硫酸塩因子の

寄与割合が特に離島で 2 割程度高い傾向が見られた。

2013 年度の PM2.5質量濃度は他の年度と比べて濃度自

体が高く，かつ 2 次生成硫酸塩因子の割合が高いこと

から，2013 年度の調査期間は越境移流の影響を強く受

けていたと考えられる。 

2013～2016 年度の 4 年間で見ると，県内１地点（宇

土）の主要な因子は炭素性エアロゾル因子と 2 次生成

硫酸塩因子であり，これらで約 6 割を占めていた。ま

た，離島における主要な因子は 2 次生成硫酸塩因子で

あり，この因子が支配的である点も 4 年間で一致して

いた。 

以上の結果は年度による汚染状況の違いにかかわ

らず，県内では地域汚染が主と考えられる炭素性エア

ロゾル因子の影響が無視できないことを示している。  

また，PM2.5 の汚染状況は今後も年度により大きく変

化すると考えられるため，今後も経年変化を注視して

いく必要がある。 

 

ま と め 

2013～2016年度における県内 7地点（水道町，神水，

城南，宇土，荒尾，益城，天明）と長崎県の離島 2 地

点（五島，対馬）において，PMF 法による地域発生寄

与割合と県内の主要発生源の推定を行った。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

統計的に発生源寄与率を推定する PMF 法による解

析の結果，「2 次生成硝酸塩+塩化物」，「炭素性エアロ

ゾル」，「石炭燃焼＋バイオマス燃焼」，「石油燃焼」，「2

次生成硫酸塩」，「海塩」，「土壌」の７つの因子に起因

する発生源の影響が推定された。 

これらのうち，主に越境汚染に由来する 2 次生成硫

酸塩因子及び主に地域汚染に由来する炭素性エアロゾ

ル因子の影響が大きく，県内各地点において 60～80%

程度の寄与率を示していた。 
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